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1. はじめに
2.1 超高分解能スピン分解光電子分光装置の建設
近年，電子スピンを利用したスピントロニクス素子開発に向けて，物質の電子スピン状態を詳
細に決定することが急務となっている。角度分解光電子分光法(ARPES)は電子のエネルギーと運
動量を直接測定できる強力な実験手法であるが，スピンにまで分解した電子状態を決定しようと
すると，検出効率の低さからエネルギー分解能を落となければならないという問題があった。本
研究では，高効率な小型モット検出器を備えた高分解能スピン分解光電子分光装置を建設し，2
次元ラシュバ効果を示すBi薄膜の電子構造とスピン偏極率の波数・膜厚依存性を明らかにした。
図１( a )に，建設した装置の概略図を示す。高分
解能スピン分解測定を実現するため，高効率の小
型モット検出器の設計・製作を行った(図1b)。高速
電子散乱を扱うことによる検出効率の低さという
問題に対して，大立体角( 3 0 °)で散乱電子を取り込
むフォーカス電極の設計と製作を行った。また，
散乱強度を向上させるため，大面積のターゲット
電極の作成と表面の平坦化を行った。モット検出
器の小型化に伴い，高電圧(~25kV)印加電極周辺で
は，主に放電に伴う100,000cps以上のノイズが検出
されたが，電極部の表面研磨やTiCによるコーティ
ング加工，パーツの洗浄，ベーキングと長時間の
高電圧印加などの対策を行い，ノイズレベルを
0.1cps以下まで抑えることに成功した。その結果，
検出効率が従来より10倍以上も向上し，スピン分解測定時のエネルギー分解能は従来(100meV)
より1桁以上高い8meVを達成した。図1(c)に，Bi薄膜のスピン分解光電子スペクトルを従来の報
告と比較して示す。本装置を用いた測定では2本のスピン分裂した電子バンドが明確に観測さ
れ，そのスピンの方向がラシュバ効果の理論予測と合致することから，建設した装置が様々な
物質におけるスピン偏極状態の研究に有効であることを示している。
また，ラシュバ効果のように波数に依存してスピンの方向が変化する系について詳細に議論
するためには，波数を精密に指定したスピン分解ARPES測定が重要である。本装置では，通常
のARPES装置で用いるマルチチャンネルプレート(MCP)とモット検出器へ向かう電子取り込み
口を並べて配置し，通常のARPES測定で精密に波数を決定した上でのスピン分解測定を可能に
した。また，3次元的にスピン成分を決定するため，半球型電子分析器とモット検出器は，電子
軌道を90°曲げる電子偏向器を通して接続した。MCP上および電子取り込み口において電圧調整
を行うことで，通常のARPES測定においても，高エネルギー分解能 0.9meVを達成した。
2. 研究内容
図1 (a)建設したスピン分解光電子分光装置の概略
図. (b)製作したモット検出器. (c)Biのスピン分解光
電子スペクトル.
3. まとめ
2.2 高分解能スピン分解ARPESによるBi薄膜の表面および界面の特異ラシュバ効果
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電子スピン検出の困難を克服し，物質の電子状態をエネルギーと運動量，さらにスピンにま
で分解して決定するため，小型モット検出器を備えた高分解能スピン分解光電子分光装置の建設
を行った。モット検出器の高効率化やノイズ低減などの改良により，スピン分解測定時のエネル
ギー分解能8meVを達成した。また，Si上に作成したBi薄膜についてスピン構造の波数・膜厚依
存性を測定した。その結果，スピン偏極率の面内成分の異方性および大きな面直成分の存在を明
らかにした。さらに，BiとSiの界面においてもラシュバ効果が発現していることを見出した。
V族半金属B iは，スピン軌道相互作用により表面
でバンドがスピン分裂するラシュバ効果を示す物質
の典型例としてこれまで様々な研究が行われてき
た。しかし，そのスピン構造については複雑な電子
構造(図2 a )にも拘らず，単純な自由電子的なラシュ
バモデルでのみ議論されていた。本研究では，S i上
に作成したBi薄膜について，波数を精密に指定した
高分解能スピン分解測定を行った。一般的なラシュ
バ効果では，スピンの方向は面内(表面平行)成分のみ
を示し，その大きさ (偏極率 )は波数によらないが，
本研究の結果，( 1 )面内スピン偏極率の大きさがΓ点
を中心にした左右のホール面で非対称であること，
(2)面直方向にも大きなスピン偏極率を示し，その方
向はΓ-Μ軸で反転していることを明らかにした。
また，膜厚によって量子井戸準位に由来した電子
構造が著しく変化するΜ点付近でスピン偏極率の膜
厚依存性を測定した結果，膜厚が薄くなるにつれて
フェルミ準位におけるバンドのスピン偏極度が減少
することを明らかにした(図2 b )。この結果から，Bi
とS iの界面において，表面とはスピンが逆向きのラ
シュバ分裂が生じていると結論した(図2c)。
(a)
図2 (a)Bi/Si(111)薄膜のフェルミ面とバンド分散
の3次元プロット. (b)各膜厚におけるBi薄膜のバン
ド分散(上段)とスピン分解光電子スペクトル(下段). 
(c)Bi/Si薄膜の表面・界面スピン構造の模式図．
(c)
(b)

i 
目次 
 
第 1章 序論       1 
1.1 はじめに       1 
1.2 研究背景       3 
1.2.1 スピン分解光電子分光     3 
1.2.2 ラシュバ効果      7 
1.2.3 V族半金属 Bi      11 
1.3 本研究の目的      16 
1.4 参考文献       17 
 
第 2章 光電子分光法とスピン検出器    21 
2.1 光電子分光法      21 
2.1.1 光電子分光      21 
2.1.2 光電子分光の原理     21 
2.1.3 角度分解光電子分光の原理    23 
2.1.4 光電子スペクトル関数     26 
2.1.5 光電子スペクトル強度     29 
2.1.6 エネルギー・運動量分布関数    30 
2.2 スピン検出器      31 
2.2.1 電子スピンの検出方法     31 
2.2.2 モット散乱      32 
2.2.3 モット検出器の動作原理    36 
2.2.4 スピン偏極光電子スペクトルの算出方法   38 
2.3 参考文献       40 
 

ii 
第 3章 超高分解能スピン分解光電子分光装置   41 
3.1 スピン分解光電子分光装置の概要    41 
3.2 スピン分解測定システムの設計・建設    42 
3.2.1 モット検出器      42 
3.2.2 電子分析器の改良     45 
3.2.3 電子偏向器      48 
3.2.4 放電対策      51 
3.3 装置全体の高機能化      54 
3.4 試料表面作成・評価槽     57 
3.4.1 試料表面作成・評価槽の概要    57 
3.4.2 試料表面作成槽     58 
3.4.3 試料評価槽      61 
3.5 性能評価       62 
3.5.1 Auによる分解能評価     62 
3.5.2 Biによるスピン分解性能評価    65 
3.5.3 Au(111)による有効 Sherman関数の決定   67 
3.6 まとめ       70 
3.7 参考文献       71 
 
第 4章 Bi/Si(111)薄膜の異常ラシュバ効果    73 
4.1 研究背景       73 
4.2 研究の目的       74 
4.3 試料作成と実験条件      75 
4.4 実験結果と考察      78 
4.5 まとめ       86 
4.6 参考文献       87 
 

iii 
第 5章 Bi/Si(111)薄膜の界面ラシュバ効果    89 
4.1 研究背景       89 
4.2 研究の目的       91 
4.3 実験結果と考察      92 
4.4 まとめ       100 
4.5 参考文献       102 
 
第 6章 総括       105 
 
発表論文       109 
学会発表       111 
謝辞        115 
第 1章 序論 
1 
第 1章 
序論 
 
1.1 はじめに 
 
角度分解光電子分光(ARPES)は，外部光電効果により固体内部から真空中に放
出された光電子の状態を調べることにより，固体中における電子のエネルギー
と運動量を直接観測できる点から，新機能物質の物性研究に非常に貢献してき
た実験手法である。光電子分光はバンド構造やフェルミ面だけではなく，試料
の元素・組成分析や固体内の原子の価数などの化学シフト，さらには電子-格子，
電子-電子相互作用などの情報も得ることができるため，物性研究の中心で大き
な役割を担っている。特に 1986年の高温超伝導体の発見[1]とその後の爆発的な
研究展開に触発されるように装置の技術開発が進み，光電子分光のエネルギー
分解能は 20年ほど前の 0.3 eVから 2桁以上も向上し，現在は 1 meV以下という
超高分解能測定が可能となった。角度分解能についても 0.1°の高分解能測定が実
現しており，これまでは難しかった準粒子についても捉えることが可能になっ
ている[2]。また，近年では X線などの高エネルギー励起光を用いた高分解能実
験も行われており，これまで表面敏感な手法であると考えられていた光電子分
光がバルク状態の電子物性の解明にも用いられている[2]。 
このような角度分解光電子分光装置の高性能化が進んできた一方で，光電子
分光により電子のもう一つの重要な自由度である「スピン」を観測する実験(ス
ピン分解光電子分光)では，その検出手法の本質的な難しさにより，あまり活発
とは言えない状況であった。スピン分解光電子分光は，通常の角度分解光電子
分光装置にスピン検出専用の検出器を設置することでスピンを検出する実験手
法である。しかし，従来型の電子スピン検出器では検出効率が非常に低く，角
度分解光電子分光と同程度の分解能で測定しようとすると，通常の測定に比べ
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10 倍以上も時間を要することから，十分な統計精度を得るには分解能を大幅に
犠牲にせざるを得ず，典型的なエネルギー分解能は~100 meVであり，微細なス
ピン構造を議論することが困難であった。 
こうしたなか，近年電子のスピンを利用した超高速・超低消費電力デバイス(ス
ピントロニクス)の開発が，基礎研究・ 応用研究の両面において大きな注目を集
めている。2007 年のノーベル物理学賞となった磁性体多層膜における巨大磁気
抵抗(GMR)[3,4]や，トンネル磁気抵抗(TMR)[5,6]により，ハードディスク容量の
飛躍的な増大が実現された。また，現在のエレクトロニクスの中心を担う半導
体工学との親和性から，半導体の結晶の一部を磁性体で置換した希薄磁性半導
体のデバイス利用に向けた研究も行われている[7]。また，特に最近では磁性体
を用いずにスピンを制御する方法として，スピン軌道相互作用によって非磁性
体の表面・界面に誘起されるスピンの利用にも興味がもたれている。このよう
な系の代表例として挙げられるラシュバ効果[8]は，電子の運動量によってスピ
ンの方向が一意的に決定することからスピンが散乱されにくく，また，電場に
よりスピン信号の制御ができることから，次世代スピントロニクスへの応用が
期待され，現在精力的に研究が行われている。従って，物質の電子スピンの状
態を解明することは，スピン物性の基礎研究から産業への応用に至るまで，多
岐にわたって非常に重要であると考えられる。また，ラシュバ効果のような電
子のエネルギー，運動量とスピンが相関関係にあるような系では，電子の 3 つ
の自由度を直接決定できるスピン分解光電子分光は最適な手法であり，高分解
能スピン分解光電子分光測定が可能になれば，ラシュバ効果の詳細を議論する
ことが可能になる。さらに，装置の高分解能化が進めば，ラシュバ効果に限ら
ず特異なスピン構造をもつ物質についても，これまでは観測できなかった微細
な電子スピン構造の観測とその解明が，今後急速に進むことが期待される。 
以下では，本研究の主題となるスピン分解光電子分光装置について，その現
状および問題点を述べるとともに，本研究に特に関わるラシュバ効果についてV
属半金属 Biの例を中心に基本的性質を述べる。 
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1.2 研究背景 
 
1.2.1 スピン分解光電子分光 
 
スピン分解光電子分光法は 1980 年代後半から 90 年代にかけてその技術が確
立された実験手法で[9]，電子のスピンを分離して直接検出できることから，強
磁性体の価電子帯構造において交換分裂した電子スピン状態を観測するなど，
固体の磁性発現機構の理解に大きな役割を果たしてきた[10,11]。スピン分解光電
子分光装置は，通常の角度分解光電子分光装置にスピン検出機能を組み合わせ
たものが一般的である。光電子分光装置に組み合わせて用いるスピン検出器に
は様々な種類があるが[12-15]，最も代表的かつ広く用いられているものはモッ
ト散乱を利用した検出器(モット検出器)である[12]。モット検出器は，高速の電
子(25~100 keV)が重元素のターゲットに入射して原子核近傍で散乱される際に，
入射電子のスピンの方向によって電子が感じるスピン軌道相互作用によるポテ
ンシャルが異なるため，散乱強度に非対称性が生じることを利用してスピンを
観測する。モット検出器が広く利用されている理由は，その動作の安定性と偏
極率の自己校正が可能である点にある。高速電子散乱を扱うモット検出器では，
ターゲット表面が入射電子によって汚染される可能性が低いため，一旦装置が
作動し始めれば，装置の性能が変化することなく半永久的に使用が可能である。
その一方で，この高速電子散乱はモット検出器による高分解能測定を阻害して
いる要因ともなっている。これは，高速の電子がターゲットに衝突する際にそ
の多くが透過・吸収されることに加え，スピンの情報を喪失した多重散乱した
電子の存在によって，結果として電子の検出効率が 3-4桁も落ちてしまうためで
ある。また，高電圧を印加することから放電が起きるという問題もある。この
ような状況の中でスピンの情報を得る苦肉の策が，エネルギーや角度分解能を
犠牲にした測定であり，モット検出器を用いたスピン分解光電子分光では十分
な統計精度でスピン偏極率を観測するための実用的なエネルギー分解能は~100 
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meV が現状である。この値は，通常の角度分解分解光電子分光のエネルギー分
解能(< 1 meV)と比較して 2桁以上低く，フェルミ準位近傍の微細なスピン構造
を議論することは難しい。近年スピン分解測定の検出効率を向上させるため，
高輝度の放射光光源やプラズマを用いた高強度希ガス光源などを利用して散乱
電子数を増大させる対策がとられているが，依然として高分解能測定は難しい
状態である。従って，スピンの検出効率の低さという問題を本質的に解決する
には，スピン検出器自体の検出効率を高めることが必要である。 
スピン検出器としてモット検出器と双璧を成す検出器に，低速電子の反射に
おける電子スピン依存性を利用した超低速電子線回折(very-low-energy electron 
diffraction : VLEED)法がある[15]。1989年に報告されたこの手法は，入射電子に
低速の電子(10 eV)を，ターゲットに強磁性 Fe単結晶を用い，結晶表面の磁化反
転に伴う反射電子強度の非対称性からスピンを検出する。高速電子の後方散乱
確率に比べると，低速電子の反射確率は 10倍ほど大きいため，モット検出器よ
りも高い検出効率が期待される。しかし，VLEED法は装置の安定性に最大の欠
点を抱えている。特に，ターゲットの表面劣化の影響は顕著であり，Fe 薄膜が
残留ガスによって容易に酸化されることで，電子の反射率や装置のスピン分解
性能が時間とともに変化してしまうため，安定して長時間の測定を行うことは
非常に難しい。一般的に，VLEEDのターゲット表面は最短では数時間で劣化が
始まることから，幾らもともとの検出効率が高くても，長時間の測定には耐え
ることができない。さらに，表面が劣化するごとに再度 Fe薄膜を作成し直す必
要があり，それにより測定ごとに装置の性能が変わる可能性や，低速電子を利
用するため外部磁場による影響を受けやすいといった問題点もある。近年，こ
のターゲットを意図的に酸化させた Fe薄膜を用いることで，その後の表面酸化
を効果的に抑制しつつスピン検出も行えるとの報告があり[16]，このターゲット
表面を用いた VLEED 装置が増えつつある。しかし，装置の安定性は最長でも
数ヶ月程度であること，装置の性能がターゲット表面の善し悪しに大きく依存
することから，広く普及するような本格的な実用化には至っていない。 
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光電子分光法以外にも，物質の電子スピン偏極を調べる方法はいくつかあり，
磁気円二色性を用いた光学的手法[17]や，強磁性探針を用いたスピン分解トンネ
ル分光法[18]などが報告されている。しかし，これらの手法では電子の運動量を
積分した情報を得るため，ラシュバ効果などの電子の運動量とスピンが密接に
関わる系では，その詳細を議論する事が難しい。また，スピンの情報を間接的
に観測していることから，外因によって生じた本質的ではないスピンの情報を
見分けることが難しい。また，運動量(波数)とスピンの関係を調べることに関し
ては，厳密には多くのスピン分解光電子分光装置でも十分には達成されていな
い。スピン分解光電子分光装置では，通常の角度分解測定に用いる検出器のか
わりにスピン検出器を設置するため，実際の測定波数を正確に決定することは
できておらず，バンドの詳細なスピン構造については議論できない。 
以上のような現状から，スピン分解光電子分光における問題点および高分解
能測定に求められる装置性能をまとめる(図 1.1)。スピン分解光電子分光におけ
る問題点として，スピン検出に用いる検出器の検出効率の低さがある。電子ス
ピンの直接観測という観点から，光電子分光装置との組み合わせとして考えら
れるものはモット検出器と VLEEDがあるが，前者は安定性が非常に高いものの
検出効率が低く，後者は検出効率が比較的高いものの装置の安定性が低いと，
それぞれに一長一短がある。光電子分光における分解能は電子分析アナライ
ザーの性能によって決定されるため，高分解能スピン分解測定では如何にアナ
ライザーの性能を最大限に引き出して測定が行えるか，つまり検出効率の高さ
が重要となる。また，検出効率を高めるには高輝度の励起光源を用いることも
有益である。従って，高分解能測定を行うにあたって求められることは，本質
的な要素として高い安定性と高い検出効率をもつスピン検出器が，付加的な要
素として高性能のアナライザーと高輝度の励起光源を用いることが挙げられる。
また，ラシュバ効果などの波数とスピンが関連する系を測定するには，波数を
正確に指定してスピン分解測定を行うシステム必要がある。 
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図 1.1 スピン検出の実験手法および検出器における現状と，高分解能測定に
求められる条件 
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1.2.2 ラシュバ効果 
 
2 次元表面や界面において強いスピン軌道相作用により生じるラシュバ効果
[8]は，電場を用いてスピン流の生成・制御ができることから，より省エネルギー
な次世代スピントロニクスへの応用が有望視されている物理現象のひとつであ
る。はじめに，ラシュバ効果について簡単に説明する。非磁性体のバルク結晶
においては，結晶の並進対称性により電子状態は反転対称性を有する。具体的
には空間反転対称性から， 
E(k,↑) = E(-k,↑)      (1.1) 
が要請され，さらに時間反転対称性から， 
E(k,↑) = E(-k,↓)      (1.2) 
となるので，(1.1)，(1.2)式より， 
E(k,↑) = E(k,↓)      (1.3) 
が成立するため，上向きと下向きのスピン状態が常に縮退したバンド構造を持
つ(Kramers 縮退)。一方で表面や界面のように面に垂直な方向に対して空間反転
対称性が破れた系では(1.1)式が成立しないため， 
E(k,↑) ≠ E(k,↓)      (1.4) 
となり，同じ kで指定される状態であってもスピンの方向によってエネルギーが
異なりスピン分裂する。 
空間反転対称性の破れた系の電子スピン状態について，単純化のため自由電
子モデルを例に考える。空間反転対称性の破れは，スピン軌道相互作用を通し
て電子状態に影響する。スピン軌道相互作用を考慮した自由電子のハミルトニ
アンは， 
  
€ 
ˆ H = ˆ H 0 + ˆ H so = −
2
2m∇
2 +

4m2c 2 σ ⋅ (∇V × p)    (1.5) 
と表すことができる。ここで σ はスピン演算子である。空間反転対称性が保た
れている系では，ポテンシャル V(r)の対称性からスピン軌道相互作用 Ĥsoの項の
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平均はゼロになる。しかし，空間反転対称性が破れている場合は，ポテンシャ
ル勾配(電界)∇V中を運動量 pで動く電子のスピンに対して，∇V × pの項が実質
的な磁場として作用することになり，Ĥsoが有限の値をとるため，その結果スピ
ン分裂が生じることがわかる。 
次に，固体表面上を運動する 2次元自由電子について，図 1.2のように 2次元
の表面状態を占有する電子が運動量 p で動く場合を考える。この電子は，固体
表面に垂直方向の大きなポテンシャル勾配(電場ベクトル)∇V = (0, 0, Ez)を感じ
ながら運動するため，ベクトル積∇V × pは，表面に平行で運動方向 p = ħkに直
交する有効磁場 Beffとして働く。その結果，スピンは面内で波数ベクトル kに垂
直な方向に量子化される。このときの自由電子のエネルギーは，そのスピン状
態に応じて， 
  
€ 
E(k) = 
2
2m k
2 ±
2Ez
4m2c 2 k =
2
2m k
2 ± αRk     (1.6) 
で表される 2つのエネルギーバンドに分裂し，波数 |k| に比例したスピン分裂の
大きさをもつ。この現象がラシュバ効果であり，αR をラシュバパラメータと呼
ぶ。(1.6)式から明らかなように，ラシュバ効果ではエネルギーバンドは k = 0で
縮退し，また，kの正負に応じて上向きと下向きのスピン状態のエネルギーが反
転する(ただし，結晶では逆格子ベクトル Gにより時間反転対称性が保たれる点
ではスピン縮退する)。従って，図 1.3 に示すように，平衡状態では k 空間全体
におけるスピンの偏り(磁化)は存在しな
いが，面に平行な電場を印加することで
電場と直交した方向にスピン偏極が生じ
る。通常の金属結晶における平均的な表
面垂直電場は Ez ~ 1 eVであるので，表面
の電子を 2次元自由電子と仮定すればαR 
≈ 10-6 eVÅのオーダーであり，k ≈ 1 Å-1
でも分裂幅は μeV程度である。 
 
図 1.2 表面における運動量と表面
ポテンシャルの関係 
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しかし，実際には 100 meVを超える大きさのスピン分裂が観測されている。
表面状態で最初にラシュバ効果が観測されたのは Au(111)表面である[19]。
Au(111)表面では，Γ点付近のバルク射影ギャップ中に 2次元自由電子的な放物
線状の分散を示す表面バンドが存在することが知られている。LaShell らは，こ
のバンドが 2 本の近接したバンドから成ることを見出した(図 1.4)。このバンド
の分裂幅は 110 meVで，αR = 0.33 eVÅと自由電子モデルのラシュバ効果で予想
される値よりも 5 桁も大きいが，後に Au 6p軌道由来のスピン軌道相互作用を
取り入れた計算によって，ラシュバ効果によって分裂したバンドであると結論
された[20]。また，スピン分解光電子分光によって，自由電子のラシュバ効果で
予測されるΓ点を中心とした 2 つの同心円状のフェルミ面においてスピンの方
向が互いに逆向きであることも確かめられた[21]。これらの結果より，実際の系
では空間反転対称性の破れによってラシュバ分裂が生じる一方で，スピン分裂
の大きさは原子のスピン軌道相互作用の大きさに強く依存することがわかる。
従って，ラシュバ効果は単純にはスピン軌道相互作用の大きい，つまり重原子
ほど大きくなると考えられる。また，ラシュバパラメータ αRの大きさは，表面
垂直方向のポテンシャル勾配 Ez = ∂V/∂zと表面バンドの波動関数ψによって， 
 
 
図 1.3 2次元自由電子系のラシュバ効果で予測される(a)通常のフェルミ面に
おけるスピンベクトルと(b)電場印加時のスピンベクトル 
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€ 
αR ∝
∂V
∂z ψ
2∫ dτ       (1.7) 
と表される[22]。実際の系で Ezが最大になるのは構成原子の原子核近傍であり，
原子核周辺に表面バンドの波動関数が集中していれば αRが大きくなることがわ
かる。また，核近傍のポテンシャルは z軸に沿ってほぼ反対称であることから，
(1.7)式で αRが大きな値を持つには，|ψ|2が z 軸に沿って非対称である必要があ
る。Nagano らは，様々な表面で第一原理計算を行い，ラシュバ効果によるスピ
ン分裂の大きさが表面の重原子核近傍における波動関数の非対称性に大きく依
存することを報告した[22]。このことは，ラシュバ効果によるバンド分裂の大き
さが，単にスピン軌道相互作用により決まるのではなく，構造や化学結合によ
る表面垂直方向の波動関数の歪みも寄与していることを示唆している。 
その後，Hや Liを吸着したW(110)[23-25]，V族半金属とその合金[26-31]の他，
重元素を蒸着した半導体表面[32-36]でもラシュバ効果を示す物質が次々と報告
され，現在でも精力的に研究がなされている。 
 
 
図 1.4 ラシュバ効果を示す Au(111)の ARPES スペクトル(左)とΓ−Μ 方向
のバンド分散(右)[19] 
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1.2.3 V族半金属 Bi 
 
Bi は菱面体晶(もしくは六方晶)の結晶構造をもつ物質(図 1.5(a))で，非放射性
元素としては最も重い元素である(以後，菱面体晶系で統一して述べる)。図 1.5(b), 
(c)に示すバルクのバンド構造とブリルアンゾーンからわかるように，バルク Bi
は T 点にホールポケット，L 点に電子ポケットを持つ半金属であることが知ら
れている[37]。この Biにおけるラシュバ効果は，2001年に Astと Höchstの光電
子分光実験により初めて報告された[28]。この実験では，(111)面のΓ 付近でバ
ルクバンドとは異なる複数のバンド構造が観測されたが，バンド構造の複雑さ
のため，当初はバンドの起源や解釈について様々な推測・議論がなされていた。
この論争は 2004年に Koroteevらによって，図 1.6に示すように(111)，(110)，(100)
の全てについて，スピン軌道相互作用を考慮した電子状態計算が実験結果をよ
く再現したことからラシュバ効果によるものであると結論づけられ現在に至っ
ている[29]。Biはそれまでに報告されていたものと比べて，非常に大きなラシュ
バ効果(αR ~ 0.56 eVÅ)を示すことから，現在まで精力的に研究が行われている
[38-42]。 
Biのラシュバ効果は薄膜においても報告されているが[38,39,41]，まず Bi薄膜
の構造について簡単に触れておく。図 1.7に(111)面で切り出された Biバルク結
晶構造の模式図を示すが，Bi は 2 層の bilayer(BL)構造によって六角形の格子を
組むことが知られている[37]。Bi(111)薄膜も同様の構造を示すが，その成長過程
では複雑に構造が変化する。最も一般的な Bi薄膜は，Si(111)清浄表面上にエピ
タキシャル成長させることで得ることができるが，ここで特筆すべきは両者の
格子定数である。Biの格子定数は 4.538 Åであるが，基板となる Siは 5.43 Åと
大きく異なっているが，薄膜の成長過程については走査型トンネル顕微鏡
(scanning tunneling microscope : STM)と低速電子線回折 (low-energy electron 
diffraction : LEED)により詳細が報告されている(図 1.8(a))[43,44]。基板となる
Si(111)の清浄表面である 7×7 構造の上に Bi を蒸着していくと，はじめに 1 層
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図 1.5 Biの(a)結晶構造と(b)バルクバンド構造，および(c)Biのバルクと表面
ブリルアンゾーン[37]。(a)の緑線が菱面体晶，赤線が六方晶での単位格子を
表す。 
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(monolayer : ML)の濡れ層(wetting-layer)と呼ばれる無秩序な層が形成され，その
上に平坦なアイランドが成長する。アイランド成長の段階では，LEEDにおいて
リングパターンが観測されることから，結晶方向が乱雑な繊維構造をもつこと
がわかる。蒸着量を増やしていくと，リングパターンの内部に 3 回対称性をも
つシャープなスポットが現れ，最終的にはリングは完全に消失し，単結晶状の
薄膜へと変化する(~ 8.4 ML)。さらに LEEDスポットの解析から，図 1.8(b)に示
す模式図のように，アイランド成長中は膜表面が{012}面で成長するが，アイラ
ンド接合が完了して平坦な膜が形成され
ると(111)面になることが明らかになって
いる。また，Bi(111)1×1に対応する LEED
スポットは，Si(111)7×7構造の(6/7 0)超格
子回折スポットの位置と正確に重なって
おり，このことは Bi膜の単位胞 7つと Si
の単位胞 6つが整合するmagic mismatchの
関係であることを示している。ここで重要
なことは Siと Biの間の wetting-layerの存
在であり，Bi 薄膜はこの層によりほぼ
free-standingと考えることができる。 
 
図 1.6 Bi単結晶における各面方位の ARPESおよびバンド計算[29] 
 
図 1.7 Biの結晶構造[37] 
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図 1.8 (a)各膜厚における LEED 像(上段)と STM 像(下段)[43]。(b)Bi 薄膜の
成長過程における結晶構造の変化[44]。 
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上述したように，Bi 薄膜は free-standing な状態で存在することから，超薄膜
においては量子サイズ効果によってラシュバ効果にも変化が現れる。Bi のラ
シュバ効果による表面バンド分散は Au(111)に比べて広い領域に亘っており，バ
ルクバンドとの関係性も考慮する必要がある。さらに薄膜では電子状態が量子
化されるため，Bi の表面バンドは単なるラシュバ効果だけでは解釈できないこ
とが示唆されている[41]。また，2007 年には Ag(111)上に Bi が 1 層吸着した
Bi/Ag(111)吸着表面においても，αR ~ 3.05 eVÅという単体 Bi表面の数倍の大き
さをもつラシュバ効果が報告された[30]。さらに，理論計算では，6 BL 以下の
薄膜において 1 BLごとにラシュバ分裂したバンド分散が大きく変化し，極限の
1 BLでは 2次元のトポロジカル絶縁体となることも予測されている[45,46]。 
このように，Bi では単体バルク結晶から薄膜，また単元素から吸着表面およ
び合金に至るまで多岐に渡るラシュバ効果の報告があるにもかかわらず，その
スピン構造については単体の Biですら単純な 2次元自由電子モデルによる定性
的な議論しか行われていない。この一番の原因はスピン分解光電子分光の分解
能の低さにある。ラシュバ効果は波数によってスピン方向が変わるため，波数
を指定してスピン検出が行えるスピン分解光電子分光が非常に強力な実験手法
である。しかし，バンドの分裂幅に見合う分解能での測定が難しいこと，また
検出効率が低いため複数の波数を測定する前に表面状態が劣化してしまうこと
などから，Bi のラシュバ効果については，単体試料においても今なお多くの課
題が残されている。 
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1.3 本研究の目的 
 
ここまで述べたように，電子スピンの詳細を解明することは基礎物性の理解，
スピントロニクス産業への応用の両面から非常に重要であり，電子状態をエネ
ルギーと運動量，スピンにまで分解して測定できるスピン分解光電子分光の高
分解能化は，これらの研究が発展する上で極めて大きな役割を果たすことが期
待される。また，高分解能スピン分解光電子分光測定が可能になれば，これま
で報告されてきたラシュバ効果などのスピン物性について定量的な議論が可能
となり，より本質的な物性の理解につながることも期待される。 
本研究では，電子スピン検出の困難を克服し，精密な波数測定を可能にする
「高分解能」かつ「高効率」な小型モット検出器を備えたスピン分解光電子分
光装置を建設し，2 次元ラシュバ効果を示す Bi 薄膜において高分解能スピン分
解光電子分光を行い，電子スピンの波数依存性や膜厚依存性などの詳細および
発現機構を解明することを目的とする。 
以下に，本論文の構成を示す。 
第 2 章では，光電子分光法およびスピン検出方法について，それぞれ角度分
解光電子分光とモット検出器を中心にその原理を述べる。 
第 3章では，本研究で建設した高分解能スピン分解光電子分光装置について，
スピン分解測定システムを中心に建設における工夫点および放電などの諸問題
とその対処法を述べる。また，試料作成槽を含めた装置全体の概要と装置の性
能評価を行った実験結果についても述べる。 
第 4章では，ラシュバ効果を示す Bi薄膜のスピン分解光電子分光の結果につ
いて述べる。はじめに試料の作成・評価方法を述べたあと，複雑なバンド構造
を示す Bi表面のスピン偏極率の波数依存性を議論する。 
第 5章では，Si基板上に作成した Bi薄膜について，スピン偏極率の膜厚依存
性を議論する。 
第 6章において，本研究全体の総括を行う。 
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第 2章 
光電子分光法とスピン検出器 
 
2.1 光電子分光法 
 
2.1.1 光電子分光 
 
光電子分光は，物質に単色光を入射し，外部光電効果により放出される光電
子の運動エネルギー分布(光電子スペクトル)を測定することで，物質の電子状態
を研究する手法である。光電子分光には様々な種類があるが，以下では本研究
で用いた角度分解光電子分光法の原理を中心に述べる。 
 
2.1.2 光電子分光の原理 
 
光電子分光は，励起光として X線を用いる X線光電子分光(XPS)と紫外線を用
いる紫外線光電子分光(UPS)に大別される。しかし，シンクロトロン放射光の発
展に伴って明確な区別がなくなりつつあり，現在では測定対象が内殻か価電子
帯かで両者を区別している[1]。また，放出された光電子の検出方法によって「角
度積分型」と「角度分解型」の二つのモードに分かれる。角度積分型の測定で
は，光電子を全立体角で集めて検出するため，ブリルアンゾーン中のすべての
点にわたって積分された電子状態，つまり状態密度に対応するものが与えられ
る。それに対し，角度分解型では，微少立体角中に放出される光電子を検出す
るため，ブリルアンゾーン中の特定点における電子状態，つまり波数とエネル
ギーの関係(分散関係)が得られる[2]。 
図 2.1 に光電子分光の基本原理を示す。励起光のエネルギーを hν，放出され
た光電子の運動エネルギーを Ek，その結合エネルギーを EB，そして仕事関数を
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φとしたときに，それらの間にはエネルギー保存則 
hν = Ek + EB + φ      (2.1) 
が成立する。ここで，hν と φ は既知量であり，Ekを実験的に決定する事がで
きれば，EBを知ることができる。 
光電子分光測定において留意すべき事として，表面敏感な実験手法であると
いう点が挙げられる。図 2.2は，様々な物質で測定された光電子の脱出深さをエ
ネルギーの関数としてプロットしたもので，universal curveと呼ばれている[3, 4]。
光電子を励起する紫外線や X 線は，表面から数 µm までの深さまで入り込むも
のの，紫外線で励起された数十 eVのエネルギーをもつ光電子では 5~10 Å，X線
で励起された 1,000 eV程度のエネルギーをもつ光電子では数 10 Åの脱出深さし
か持たないことがわかっている。そのため試料表面の状態には特別な注意が必
要である。最近では，固体のバルク電子状態をより強く観測しようという目的
で，10 eV以下の低エネルギー光や，5 keV以上の高エネルギーの励起光による
実験も行われるようになってきている。 
 
図 2.1 光電子分光法の概念図 
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2.1.3 角度分解光電子分光 
 
角度分解光電子分光 (Angle-Resolved Photoemission Spectroscopy, ARPES)は，結
晶のバンド構造やフェルミ面を実験的に描き出すことができる唯一の手法であ
る。図 2.3 に角度分解光電子分光の概念図を示す。ARPES では，光電子の運動
エネルギーとともに試料表面に垂直方向からの放出角度 θ を測定することで，
光電子の波数(k)を決定することができる。結晶内において励起された光電子の
運動量は，結晶表面に垂直および水平な成分 ħk⊥と ħk‖で表される。また，真空
中に放出された後の光電子の結晶表面に垂直および水平な運動量成分をそれぞ
れ ħK⊥と ħK‖とする。図 2.3に示すように，固体から真空中に脱出する際に表面
ポテンシャルの影響を受けて屈折するため，運動量は固体内外で保存されない。
しかし，結晶表面に平行な運動量成分は，結晶表面方向に並進対称性が存在す
るため，表面を通過する際にも保存されるので， 
ħk‖ = ħK‖       (2.2) 
 
図 2.2  固体内における光電子の脱出深さの運動エネルギー依存性[4] 
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が成立する。一方，真空中に放出された光電子の運動エネルギーは，電子の質
量を mとして， 
  
€ 
Ek =
(K)2
2m        (2.3) 
となる。(2.1), (2.2), (2.3)式より結晶内部の電子の結合エネルギーEBと波数 k‖の
関係は， 
  
€ 
k// =
2m(hν − φ − EB)

sinθ      (2.4) 
で与えられる。 
一方，k⊥については，運動量の保存則は成り立たないが，終状態のバンドを自
由電子で近似すれば，表面に垂直方向の波数は， 
  
€ 
k⊥ =
2m(hν − φ − EB)cos2θ +U0

     (2.5) 
と表される。ここで，U0 は内部ポテンシャルと呼ばれる変数であり，通常の解
析では，バンド計算の価電子帯の底のエネルギーとする[5]。しかし，実際には
光電子の脱出長(Δz)が非常に短いため(~数十Å)，k⊥の値にぼけ(Δk⊥)が生じる。こ
の Δk⊥と Δzは不確定性原理より， 
Δz ・Δk⊥ ~ 1       (2.6) 
という関係が成り立つため，この効果による“final-state broadening”[6]を受けて，
光電子スペクトルの終状態の K⊥成分にもぼやけが生じる。 
このように，角度分解光電子分光は，k⊥については曖昧さを残すものの，物質
の電子構造を直接観測することのできる強力な実験手段である。特に，グラフ
ェンや銅酸化物高温超伝導体などの層間伝導の小さな層状化合物や，表面・界
面などの 2次元面では，k⊥がほぼ無視できるため，(2.4)式から，kと EBの関係を
実験だけから決定することができる。また，励起光として紫外線を用いた場合，
格子の運動量は電子の運動量に比べて十分に小さいため，励起前後の電子の運
動量の変化は無視できる。 
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図 2.3 (上図)角度分解光電子分光の模式図。光電子の運動量の結晶表面平行
成分は並進対称性から保存される。(下図)角度分解光電子スペクトルからバ
ンド分散を描き出す方法。 
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2.1.4 光電子スペクトル関数 
 
前節では，光電子分光について，運動量およびエネルギー保存則から導き出
される原理を扱った。励起光 hνで物質外に放出された光電子のエネルギー分布
を「光電子スペクトル」と呼ぶが，この節では，光電子スペクトルが実際に何
を表しているかについて触れる。光電子励起による格子の緩和や電子相関(電子
-電子相互作用)を考えない場合，光電子スペクトルの形状は始状態(ψi)と終状態
(ψf)の電子状態密度の積になっていると考えられる。しかし，電子間のクーロン
力が重要な役割を果たす強相関電子系では，通常一電子描像が成り立たない。
そのため，裸の「電子」や「正孔」の代わりに，相互作用の衣を着た「電子」
や「正孔」である「準粒子」が基底状態の素励起として定義できる。従って，
光電子スペクトルは，単なる「状態密度」を表しているのではなく，相互作用
や終状態の効果を含んだ「スペクトル関数」となる。 
一般に，ある運動量 kにおける光電子・逆光電子スペクトルをあらわすスペク
トル関数は， 
A(k,ω) = A+(k,ω) + A−(k,ω)      (2.7) 
A−(k,ω) = f (ω) A(k,ω)      (2.8) 
A+(k,ω) = [1- f (ω)] A(k,ω)      (2.9) 
で表され，A+(k,ω)は逆光電子スペクトル関数，A−(k,ω)は光電子スペクトル関数
に対応する。また，f (ω)はフェルミ分布関数である。スペクトル関数 A(k,ω)は，
一粒子グリーン関数 G(k,ω)を用いて次のように書ける。 
€ 
A(k,ω ) = − 1
π
ImG(k,ω)      (2.10) 
ここで，Imはそれに続く関数の虚部をとることを示す。また，グリーン関数は， 
€ 
G(k,ω ) = ψ fN −1 ck ψ iN
f
∑ P
ω + E fN −1 − EiN
− iπδ(ω + E fN −1 − EiN )
( 
) 
* 
+ 
, 
- 
+ ψ f
N +1 ck+ ψ iN
f
∑ P
ω − E fN +1 + EiN
− iπδ(ω − E fN +1 + EiN )
( 
) 
* 
+ 
, 
- 
  (2.11) 
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である。P はコーシーの積分主値，ψi(ψf)，Ei(Ef)はそれぞれ，始状態(終状態)の
波動関数と固有エネルギー，ck(ck+)は運動量 k をもつブロッホ電子の消滅(生成)
演算子を示す[6]。式の第 1項が光電子分光，第 2項が逆光電子分光に対応する。
以上の関係式より，スペクトル関数 A(k,ω)は， 
€ 
A(k,ω ) = ψ fN −1 ck ψ iN
f
∑ δ(ω + E fN −1 − EiN )
+ ψ f
N +1 ck+ ψ iN
f
∑ δ(ω − E fN +1 + EiN )
    (2.12) 
となる。式の第 1項が光電子スペクトル関数 A−(k,ω)，第 2項が逆光電子スペク
トル関数 A+(k,ω)に対応する。電子間の相互作用を無視した 1電子近似の場合， 
€ 
G(k,ω ) = 1
ω −ε k
0 + i0+       (2.13) 
となるので，スペクトル関数は， 
€ 
A(k,ω ) = δ(ω −ε k0)       (2.14) 
のデルタ関数となり，1電子状態密度を与える。ここで，εk0はブロッホ状態の 1
電子波動関数のエネルギー(電子の結合エネルギー)である。 
前述のように，相互作用がある系では，有限の寿命を持つ準粒子が生成され，
エネルギーも 1電子のエネルギーεk0からずれる。この場合，G(k,ω)は，1電子近
似からのずれを表す物理量である自己エネルギーΣ(k,ω)を用いて， 
€ 
G(k,ω ) = 1
ω −ε k
0 −Σ(k,ω )       (2.15) 
と表される(ダイソン方程式)。従って，電子相関がある系のスペクトル関数は， 
€ 
A(k,ω ) = 1
π
−ImΣ(k,ω)
ω −ε k
0 −ReΣ(k,ω)[ ]2 + ImΣ(k,ω )[ ]2
   (2.16) 
と書き表せる。ここで，ReΣと ImΣは，Kramers-Kronigの関係式により， 
€ 
ReΣ(k,ω ) −ReΣ(k,µ) = 1
π
P ImΣ(k, & ω ) − ImΣ(k,∞)
ω − & ω −∞
∞
∫ d & ω   (2.17) 
€ 
ImΣ(k,ω) − ImΣ(k,∞) = − 1
π
P ReΣ(k, ' ω ) −ReΣ(k,µ)
ω − ' ω −∞
∞
∫ d ' ω   (2.18) 
第 2章 光電子分光法とスピン検出器 
28 
を常に満たす。さらに G(k,ω)がわかれば，関係式 
€ 
ImΣ(k,ω) = ImG(k,ω)ReG(k,ω)2 + ImG(k,ω)2     (2.19) 
€ 
ReΣ(k,ω ) =ω −ε k0 −
ReG(k,ω)
ReG(k,ω )2 + ImG(k,ω)2     (2.20) 
により，スペクトル関数が既知であれば自己エネルギーを，また逆に自己エネ
ルギーが既知であればスペクトル関数が導出できる。 
ここで，準粒子の寿命は，|ImΣ(k,ω)|-1に比例し，準粒子ピークの幅は 2 |ImΣ(k,ω)|
で表される。また，ReΣ(k,ω)は，相互作用を考慮した場合のピーク位置 εk0から
のずれに対応している。また鋭い準粒子ピーク(コヒーレント部分)の他にブロー
ドな構造を持つインコヒーレント部分が，準粒子ピークより高エネルギー側お
よびフェルミ準位より上の非占有状態に生じる(図 2.4)[6]。  
 
 
図 2.4 強相関電子系の光電子スペクトル関数の模式図[6] 
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2.1.5 光電子スペクトル強度 
 
実験装置によって実際に測定される光電子スペクトル強度 I(k,ω)は， 
€ 
I(k,ω ) = I0(k) d # ω ∫ A
δk
∑ ( # k , # ω ) f ( # ω )R(ω, # ω ) + SOL + Background   (2.21) 
で表される。ここで，I0(k)は， 
€ 
I0(k)∝ ψ f A⋅ pψ i
2
      (2.22) 
と書け，入射光の偏光ベクトル Aと光電子の運動量ベクトル p，そして原子軌道
成分に依存する。また，Rは装置分解能関数で，通常はガウス関数を用いる。積
分をとるのは，有限の運動量分解能からくるスペクトルのぼやけを記述するた
めである。SOL(Second order light)はグレーティングを用いたときの 2次光等によ
るバックグラウンド，Backgroundは二次電子等の影響を含んでいる。(2.21)式か
ら，スペクトル関数にフェルミ分布関数をかけ，それを装置分解能でコンボリ
ューションし，さらに遷移確率行列要素(Matrix-element)による係数をかける操作
を，測定にかかる全 k点で行い，それを足し合わせ，さらにバックグラウンドの
影響を取り入れることで，光電子スペクトルを再現できることがわかる。 
(2.22)式より，I0(k)が最大を持つと考えられるのは，始状態の波動関数の広が
り Δψiと終状態 ψfのド・ブロイ波長が近い値を持つ時である。つまり，ある電
子の軌道を最も効率的に励起できる光のエネルギーがあり，そこから外れると
励起確率が落ちることになる。各原子のそれぞれの原子軌道については，光励
起微分断面積(photo-excitation cross-section)の計算が行われている[7]。一般に，s
や p 電子のような広がった原子軌道を持つ電子では低エネルギーの励起光で断
面積が大きく，dや f電子のような波動関数に節が多く局在性の強い電子では高
エネルギーの方が励起確率は高い。ただし，原子軌道が価電子帯を形成してい
る場合は，原子軌道が変形を受けているため，単純な計算結果は必ずしも適用
できないことを留意する。 
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2.1.6 エネルギー・運動量分布関数 
 
ARPES 測定において，波数を一定にして光電子のエネルギー分布をプロット
したものを「エネルギー分布曲線(Energy Distribution Curve; EDC)」と呼び，通常
は，光電子スペクトルとはこの EDCを指す。その逆に，エネルギーを固定して
波数(運動量)分布をプロットする事も可能で，その場合のスペクトルは運動量分
布曲線(Momentum Distribution Curve; MDC)と呼ばれる (図 2.5) 。EDC表記は，測
定波数点が少ない場合や分散が非常に小さい場合に有効であるのに対して，
MDC表記は，分散が大きい場合に有効である。これまで，ARPESスペクトルの
解析は，ほとんどが EDC を用いて行われており，MDC を用いた議論はほとん
ど無かった。しかし，MDCは，フェルミ分布関数の影響や波数に依存しないバ
ックグラウンドが除外できるため，通常単純な Lorentz関数でフィッティングで
き，ピーク幅をより正確に見積もれる利点がある。さらにそれをバンド分散か
ら決定されたフェルミ速度で割ることで，準粒子の寿命を導き出すこともでき
ることから[8]，最近MDCを用いた解析が盛んに行われるようになっている。 
 
図 2.5 角度分解光電子分光における EDCとMDC 
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2.2 スピン検出器 
 
2.2.1 電子スピンの検出方法 
 
電子のもつ基本物理量として，エネルギー，運動量の他にスピンがある。電
子スピンの存在を初めて実験的に観測した例は，1922年に Sternと Gerlachによ
って行われた実験である[9]。この実験の概念図を図 2.6に示す。炉の中で加熱・
蒸発した Ag原子は，速度の揃った原子線となって，スリットを通りガラス板に
蒸着される。この実験では，Agの原子線がスリットからガラス板まで勾配のあ
る磁場中を通過したときに，電子線が 2本に分かれる様子を観測した。Uhlenbeck
と Goudsmit は，この現象から，電子は自転運動(スピン)に相当する角運動量と
それにともなう磁気モーメントを持つと提唱した[10]。今日では，この実験結果
は Ag の 5s電子の持つスピンの向きによる磁気モーメントの違いから生じた結
果であることがわかっている。しかしこの方法は，Ag原子に比べてはるかに軽
い質量の電子では，ローレンツ力の影響と不確定性原理による電子の広がりの
ため，現実的にはスピンの分離ができない。 
現在広く使われているスピン検出器は，電子散乱の際のスピン軌道相互作用
を利用したもので，表 2.1 に示すように，いくつかの手法が考案されている
[11-13]。これらの検出器に共通する点は，Auや W(タングステン)などの重元素
を用いることであるが，これは相対論的効果から重い原子ほどスピン軌道相互
作用が大きくなるためである。また，最近では Feなどの強磁性体のスピン交換
相互作用を利用した検出器の開発も行われている[14]。 
これらの中で特に広く用いられているものは，モット散乱を利用したモット
検出器である。これは，スピン偏極度の絶対値を測定できることと装置の高い
安定性のためである。次節以降において，モット散乱およびモット検出器の原
理について詳細に述べる。 
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2.2.2 モット散乱 
 
モット散乱は，原子核のクーロンポテンシャルによる散乱に，電子スピンに
よって生じるスピン軌道相互作用からのポテンシャルの効果を取り入れた散乱
である。現在のスピン検出器の主流であるモット検出器は，この散乱原理を基
に，Mottにより提唱されたスピン検出方法である[16]。図 2.7にモット散乱の概
 
図 2.6  Stern-Gerlachの実験の概要図 
 
 検出原理 動作エネルギ  ー スピン分析能力 Seff 
検出効率 
ε ターゲット 
モット検出器[11] スピン軌道 相互作用 20~100 keV 0.1~0.2 1~5×10
-4 Au薄膜 
スピンリード 
(SPLEED) [12] 
スピン軌道 
相互作用 ~150 eV 0.2~0.3 1~2×10
-4 W単結晶 
低エネルギー散乱[13] スピン軌道 相互作用 ~150 eV ~0.2 ~1×10
-4 Au薄膜 
低速電子回折 
(VLEED) [14] 
スピン交換 
相互作用 6~10 eV 0.3~0.4 ~10
-2 Fe単結晶 
      
表 2.1 電子スピン偏極率分析器の比較[15] 
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念図を示す。散乱電子の静止系で考えると，原子核が電子の周りを回っている
ように見えるため，電子の場所に磁場 Bを作る。この磁場 Bは，原子番号 Zの
原子核が作る電場 Eを用いて， 
€ 
B = − 1c v × E =
Ze
cr3 r × v =
Ze
mcr3 L     (2.23) 
と書ける。v，Lはそれぞれ電子の速度，軌道角運動量であり，また， 
E = (Ze / r3)r       (2.24) 
L = mr × v       (2.25) 
である。この時，電子の磁気モーメント µ eは，電子のスピン角運動量 Sとラン
デの因子 gsを用いて， 
€ 
µ e = −
gse
2mc S        (2.26) 
と表される。これは，電子スピンが軌道面に対して上向きであるならば，磁気
モーメントは下向きになることを示している。ここで，gs ≈ 2として，スピンの
歳差運動(トーマス因子:1/2)を考慮すると，磁場と磁気モーメントの相互作用に
よるゼーマンエネルギー(スピン軌道相互作用ポテンシャル)VLSは， 
€ 
VLS = −µ e ⋅ B =
Ze2
2m2c 2r3 L⋅ S     (2.27) 
となり，電子は軌道角運動量 L の向き，すなわち散乱方向によって異なる相互
作用を受けることがわかる。また，スピン軌道相互作用が最大になるのは，ス
ピンの向きが散乱平面に対して垂直のときであり，磁場と磁気モーメントが同
じ向きの場合は，その相互作用による VLSは引力に働き，電子は散乱されやすく
なる。一方で，スピンが逆向きの場合は，磁気モーメントの向きも反転するた
め，VLSは斥力に働き，散乱されにくくなることがわかる。つまり，散乱面に対
して上向き(アップ)スピンは右方向に，下向き(ダウン)スピンは左方向に散乱が
起こりやすいということになる。また，VLSは原子番号(Z)が大きい原子核ほど，
電子の速度 v が大きいほど大きくなることから，実際のモット検出器では，Au
などの重元素ターゲットに高速で電子を衝突させる手法が一般的である。 
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以上のように，モット散乱では，角度に依存して，アップスピンとダウンス
ピンで微分散乱断面積に非対称性が生じる。スピン偏極した電子の微分散乱断
面積 σ(θ)は， 
     (2.28) 
と表される。ここで，I0(θ)は無偏極の電子に対する微分散乱断面積，Pは入射電
子のスピン偏極ベクトル，
€ 
ˆ n は散乱平面に対する単位法線ベクトルである。つま
り，σ(θ)は散乱平面に垂直な成分のみが寄与する。また，散乱の非対称性 A(θ)
は，アップ/ダウンスピンを持つ電子の微分散乱断面積を σ↑(θ)，σ↓(θ)とすると， 
€ 
A(θ) ≡ σ↑ (θ ) −σ↓ (θ )
σ↑ (θ ) +σ↓ (θ )
= PS(θ )     (2.29) 
と定義される。(2.28)，(2.29)式の S(θ)は「Sherman関数」と呼ばれる散乱角度に
依存した値であり，スピン偏極度と散乱の非対称性を関係づける役割を持つ。
Sherman関数の絶対値が大きいほど，スピンの非対称性が顕著に現れる。Sherman
関数は各装置に固有の値であり，単に Sherman 関数と呼ぶ場合は，原子に対す
る散乱を指す。 
電子スピンの散乱方向の非対称性は，Linの計算により散乱角度 θに依存する
ことが示されており[17]，図 2.8(a)のように，Au原子に 50 eVの運動エネルギー
を持つ電子を衝突させる場合，θ = 120°付近で A(θ)が最も大きな値をもつ (図
2.8(b))。また，この計算では，入射電子の速度(運動エネルギー)および原子番号
の違いによる Sherman関数の角度依存性についても触れており，Sherman関数の
絶対値は，電子の速度が速いほど，また原子番号が大きいほど大きくなってい
ることがわかる(図 2.8(c)，(d))。これらの計算結果から，一般的に θ = 120°付近
でスピンの非対称性が最も大きくなることがわかる。A(θ) = A(-θ)から，ダウン
スピンは θ 付近に，アップスピンは-θ 付近に散乱されることから，実際の実験
系では，±120°付近に 2個 1組で電子検出器を配置すれば，電子スピンの検出が
可能になる。 
 
€ 
σ(θ) = I0(θ )⋅ (1+ S(θ )P⋅ ˆ n )
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図 2.7 モット散乱における原子核と電子の関係 
 
 
 
図 2.8 (a)重原子に対する電子スピンの散乱。(b)Auにおけるスピン偏極電子
の微分散乱断面積の角度依存性。(c), (d)加速電圧，原子番号の違いによる
Sherman関数の比較[17]。 
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2.2.3 モット検出器の動作原理 
 
前節で述べたモット散乱の原理を利用してスピンを検出するモット検出器は，
ターゲットが安定である点，スピン検出器としての自己較正ができる点などか
ら，標準的なスピン検出器として使われている。一般的なモット検出器は，散
乱非対称性を高めるため，入射電子のエネルギーを高く設定 (~100 keV)している。
そのため，高電圧印加部の放電対策や信号処理系に工夫が必要となり，装置が
大掛かりになってしまう欠点があったが，近年，室内実験系にもマッチングす
るような比較的低エネルギー(~30 keV)で動作する小型モット検出器が開発され
ている[18]。 
図 2.9に代表的な小型の阻止型モット検出器の構造を示す。装置の基本的な動
作原理は従来型と変わらず，高電圧で加速され散乱ターゲットで後方散乱され
た電子を電子検出器で検出することで電子スピンの情報を得ている。電子検出
器は 2個 1組で配置されるが，最近では，2組(4個)の検出器により 2方向のス
ピンを測定できる装置が増えている。モット検出器に入射した電子は，高電圧
(~30 keV)に印加されたターゲットに向かって加速する。検出器には電子レンズ
機構を組み込み，電子ビームがターゲット上で収束するように電圧を調整する。
散乱ターゲットには，安定で扱いやすい Au(Z = 79)が広く用いられている。最近
では，Th(Z = 90)を用いた装置も報告されているが[19]，放射性元素であるため
取り扱いには十分注意が必要である。また，ターゲットには通常薄膜を用いる
が，この理由は，多重散乱の影響を受けてスピンの情報を失った非弾性散乱電
子(2次電子)の割合を減らすためである。固体からの散乱を考える場合は，多重
散乱などの影響も含めた「有効 Sherman関数 Seff(θ)」を用いて非対称性を決定す
る。単原子の場合(S(θ))と比べると，Seff(θ)の絶対値は小さくなるが，120°付近の
角度 θの変化に対する関数の変化はより緩やかなものになる。 
実際の装置では，散乱平面に対して最も A(θ)，Seff(θ)が高くなる±120°付近を中
心に，有限の取り込み角で電子を集めて検出する。取り込み角に幅を持たせる
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のは，検出効率を上げるためである。モット検出器の検出効率 εは， 
ε = |Seff(θ)|2・I / I0      (2.30)  
と表され，εは Figure of meritと呼ばれる。I / I0は電子散乱効率(散乱されて検出
器で検出された電子数 I / ターゲットに入射する総電子数 I0)である。 高速電子散
乱を扱うモット検出器では，電子の多くはターゲットを透過してしまうため，
散乱電子の検出効率は 10-4のオーダーとなり，効率は低いと言わざるを得ない。
そのため，Seff(θ)が 120°付近で緩やかな傾きを持つことを利用し，|Seff(θ)|が下が
りすぎない範囲で取り込み角を広げ，検出効率を向上させている。また，非弾
性散乱電子をなるべく取り込まないようにするため，散乱ターゲットと電子検
出器の間に阻止電圧をかける工夫がされている。電子検出器の手前で阻止電圧
をかけることで，阻止電圧を超えられない電子，つまり非弾性散乱によりエネ
ルギーを失った電子を排除することができる。 
 
 
      
図 2.9 小型モット検出器 
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2.2.4 スピン偏極光電子スペクトルの算出方法 
 
前述の(2.29)式からわかるように，モット検出器による電子スピンの検出過程
では，直接スピン偏極スペクトルが得られる訳ではない。本節では，モット検
出器におけるスピン偏極光電子スペクトルの算出方法について説明する。 
スピン偏極した電子が図 2.10(a)のような EDC を示す場合を考える。この時，
アップ/ダウン方向にスピン偏極した電子の個数をそれぞれ N↑，N↓とすると，タ
ーゲットに入射する電子の総数は N↑+N↓であり，通常の光電子分光(スピン非分
解)で得られるスペクトルはこれに対応する。スピン偏極率 Pは-1 ≤ P ≤ 1の範囲
にあり，この思考実験では図 2.10(b)のようになる。ここで，モット散乱により
角度 θ，-θに置いた電子検出器で検出される電子数 NL，NRは(2.28)式から， 
NL = N↑I0(θ)(1+Seff(θ))+N↓I0(θ)(1-Seff(θ))    (2.31) 
NR = N↑I0(θ)(1-Seff(θ))+N↓I0(θ)(1+Seff(θ))    (2.32) 
となり(図 2.10(c))，Seff(θ)に依存して NL，NRに差が生じる。実験的に得られたス
ペクトル NL，NRからスピン偏極スペクトル N↑，N↓を求めるため，NL，NRの和
と差を求める。 
NL+ NR = 2I0(θ)( N↑+N↓)      (2.33) 
NL- NR = 2I0(θ) Seff(θ)( N↑-N↓)     (2.34) 
ここで，スピン偏極率 Pと実験的に決定される散乱非対称性 A(θ)は， 
€ 
P =
N↑ − N↓
N↑ + N↓
       (2.35) 
€ 
A(θ) = NL − NRNL + NR
       (2.36) 
であり，(2.29)，(2.35)，(2.36)式から， 
€ 
A(θ) = NL − NRNL + NR
=
N↑ − N↓
N↑ + N↓
Seff (θ ) ≡ PSeff (θ)     (2.37) 
となる。最後に N↑，N↓を求めるために，(2.37)式を用いて式変形を行う。 
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€ 
1+ P =1+ A(θ)Seff (θ)
=
2N↑
N↑ + N↓
1− P =1− A(θ)Seff (θ)
=
2N↓
N↑ + N↓
     (2.38) 
€ 
N↑ =
1
2 (1+ P)(N↑ + N↓)
N↓ =
1
2 (1− P)(N↑ + N↓)
      (2.39) 
以上の行程により，Seff(θ)が既知であれば，測定値 NL，NRからスピン偏極スペ
クトルが得られる。また，通常の測定では，スピン偏極率は未知であるので，
測定の第一段階として，装置の Seff(θ)を求める必要がある。この場合，別の方法
で偏極率がわかっている電子ビームなどを使って非対称性を測定することで
Seff(θ)を求めることができる。 
 
 
 
図 2.10 (a)-(c)スピン偏極スペクトルの算出方法 
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第 3章 
超高分解能スピン分解光電子分光装置 
 
3.1 スピン分解光電子分光装置の概要 
 
図 3.1に本研究で建設したスピン分解光電子分光装置[1]の模式図を示す。本装
置は主に，光電子分光測定システム系，モット検出器，光源系，試料表面作成・
評価槽の 4 つに大別される。装置全体の大部分を占める光電子分光測定システ
ム系は，主に電子エネルギー分析器(アナライザー)，測定槽，試料準備槽および
これらを超高真空に保つ真空排気槽から成る。電子スピンの検出に用いるモッ
ト検出器は，高効率で電子を検出するために本研究で新たに設計・製作したも
ので，電子偏向器を通してアナライザーと接続している。モット検出器には上
下・左右の 2 組 4 個のチャンネルトロンを設置し，それぞれ試料面内・面直方
向の電子スピンを検出することができる。また，本装置では，2次元電子検出器
マルチチャンネルプレート(MCP)による通常の ARPES測定も可能である。光源
系は，励起光源である He 放電管，Xe 放電管[2]および分光器から構成され，光
の単色化および必要に応じた励起光の切り替えを即時に行うことができる。試
料表面作成・評価槽では，金属試料の表面出しや半導体基板上への薄膜試料の
作成および評価を行うことができる。また，光電子分光測定システム系と真空
下で接続されているので，作成した試料を大気に曝すことなく，in-situで光電子
分光測定が可能である。 
次節以降では，製作したモット検出器の詳細やアナライザーとの接続過程な
どのスピン分解光電子分光に直接関わる部分と試料表面作成・評価槽を中心に，
建設した装置の全体について述べる。また，装置の高分解能化に向けた工夫点
および性能を評価するために行った実験についても述べる。 
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3.2 スピン分解測定システムの設計・建設 
 
3.2.1 モット検出器 
 
モット検出器は，電子スピンの検出装置として広く普及，利用されている一
方で，高速電子の散乱を扱うことから，電子の検出効率の低さが最大の欠点と
なっており，光電子分光における高分解能測定の大きな障害となっていた。こ
のような問題点を克服し，高分解能スピン分解光電子分光測定を行うため，本
研究では高効率の小型モット検出器の設計・製作を行った。 
製作したモット検出器の詳細を図 3.2に示す。図 3.2(a)はモット検出器の 3次
元的な模式図である(ここでは検出器の内部が見えやすいように一部を取り除い
て表示している)。この検出器は，通常の光電子分光装置と組み合わせて使用す
 
図 3.1 スピン分解光電子分光装置の概要 
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ることから，阻止電圧型のデザインを採用し，実験室の規模でも容易に設置が
可能な大きさ(30 × 30 × 50 cm3程度)である。電子は，図の上方から検出器の中央
にあるターゲットの先端に向かって加速・散乱され，4個のチャンネルトロン(図
中では 3 個)で検出される。図 3.2(b)に実際の検出器内部の様子を示す。各部品
は局所的な強電界が発生しないように丸みを帯びた形状であり，材質には加工
のしやすいアルミニウムを使用している。 
モット検出器における電子の衝突・散乱・検出過程をより詳細に示したのが
図 3.2(c)である。モット検出器に入射した電子は，加速されてターゲット上で収
束し，衝突・散乱する。この時，ターゲットに印加する電圧は 25,000 Vである。
また，ターゲット物質には，スピン軌道相互作用が大きい重元素で安定かつ扱
いやすい Au(原子番号 Z = 79)を採用した。この検出器の大きな特徴は，後方散
乱した電子を取り込む立体角が広いことである。これは，電子スピンの微分散
乱断面積が 120°で最大を持ち，その前後の角度では Sherman 関数が緩やかにし
か変化しないことに起因する。つまり，装置の有効 Sherman 関数が減少しすぎ
ない程度で電子の取り込み角を広げることで，モット検出器の検出効率を向上
させることができる。これらの条件から，本装置では取り込み角を 120°を中心
として±15°に設定した。広い立体角中の電子が発散せずにチャンネルトロンま
で到達できるように，散乱チャンバとチャンネルトロンの間にフォーカスカッ
プ電極を挿入することで，後方散乱した電子の軌道を調整した。また，フォー
カスカップやチャンネルトロンに印加する電圧は，ターゲットよりも非常に低
い電圧であるため，阻止電圧としての役割も兼ねている。これにより，非弾性
散乱で「ターゲット電圧 - チャンネルトロン電圧」以下までエネルギーを失っ
た 2 次電子はチャンネルトロンまで到達できず，多重散乱によりスピンの情報
を失った電子を取り込む確率が少なくなるので，結果として有効 Sherman 関数
が向上に繋がる。一方で，阻止電圧を高くすると電子の検出数は減少するので，
全体の検出効率にも影響する。本装置ではこれらを考慮して，フォーカスカッ
プとチャンネルトロンの電圧の最適値をそれぞれ 1,900 Vと 1,300 Vに設定した。 
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図 3.2 製作したモット検出器の概要。(a)3次元的な模式図。(b)散乱チャンバ
とフォーカスカップの写真。(c)モット検出器における電子検出の概念図。 
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前述のように，多重散乱電子は阻止電圧に
よって排除できる一方で，多重散乱が起きる
確率が高ければ全体の検出効率は格段に落ち
る。そこで，多重散乱を減らし電子の検出強
度自体を増加させるため，ターゲット表面の
平坦化加工を行った。これは，ターゲット表
面の凹凸によって散乱した電子の検出が阻害
され，多重散乱確率の増大によって検出効率
が低下する可能性を抑えるためである。ター
ゲットの基板には加工のしやすい φ10 mm の
無酸素銅を用いた。表面の平坦化は東北大学
理学研究科地学専攻の技術職員の方に研磨を依頼した。表面は，シリコンカー
バイド研磨剤 (#3000，#6000)を用いた人力研磨である程度平坦にした後，ダイヤ
モンドペースト(粒径 3 µ，1 µ，1/4 µ)を用いた機械研磨で仕上げている。研磨し
た基板はアルコール洗浄した後，表面に金を蒸着して薄膜を作成し，モット検
出器に取り付けた(図 3.3)。これにより電子の散乱効率は，2.3×10-2を達成した。 
 
3.2.2 電子分析器の改良 
 
一般的なスピン分解光電子分光装置は，通常の光電子分光装置で用いる MCP
の代わりにスピン検出器を設置し電子検出を行うという，いわばスピン分解測
定に特化した構造をとっている。このような場合，測定時に正確な波数領域を
決めることができないため，バンド構造とスピンの関係性について詳細に議論
することは難しい。しかし，近年精力的に研究が行われているラシュバ系物質
やトポロジカル絶縁体などの，波数とスピンが密接に関わる系では，精密に波
数を指定した測定が重要であり，高分解能スピン分解 ARPESを行うことが求め
られる。このような背景から，本研究では，通常の ARPES測定とスピン分解測
 
図 3.3 製作したターゲット 
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定を両立し，精密に波数を指定し
たスピン分解測定を行うため，高
分解能角度分解光電子分光用アナ
ライザーの改良を行った。以下に
その詳細を述べる。 
光電子分光装置に用いられるア
ナライザーは，図 3.4 に示すよう
な静電半球型のものが一般的であ
る。正の電位が印加された内球(半
径 R1)と負の電位が印加された外
球(半径 R2)の間にあるスリットか
ら電子を入射させると，電子の持
つエネルギーと放出角度によって半球を通る際の電子の軌道が変わり，MCP で
の検出位置に差が生じるため，電子のエネルギーと角度の関係(バンド分散)を得
ることができる。測定する電子のエネルギーは，内外球に印加する電圧もしく
はスリットに入射する電子の速さを調整することで任意に選ぶことができる[3]。
静電半球型アナライザーのエネルギー分解能ΔEinstrument (eV)は，アナライザーを通
過する際の電子のエネルギー(パスエネルギー) Ep (eV)，アナライザーのスリット
幅 W(mm)，アナライザーの平均半径 R = R1 + R2 (mm)から，近似的に， 
€ 
ΔEinstrument =
EpW
2R       (3.1) 
と表される[3,4]。原理的にはアナライザーの半径を大きくするほど高い分解能が
得られるが，半球の加工精度の問題上，現在の最大値は R ≈ 200 mmである。波
数を指定したスピン分解測定を達成するため，本装置のアナライザーには，MB 
Scientific社製の高分解能電子エネルギー分析器 A-1(R = 200 mm)を採用した。こ
のアナライザーにおける最高性能(最高分解能条件)はスリット幅 W = 0.1 mm，パ
スエネルギーEp = 1 eVである。 
 
図 3.4 静電半球型アナライザーの概念図 
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通常のアナライザーでは，MCP は図 3.5(a)のように静電半球型アナライザー
の内球と外球の中央に取り付けられている[5]。MCPに入射した電子は直下に配
置された蛍光板(スクリーン)に衝突・発光するので，電子の個数に応じた発光度
合いを CCDカメラのイメージ画像として取り込むことで，バンド分散や波数の
情報を得ることができる。波数を正確に決定しようとすると，MCP とモット検
出器を併設する必要があり，その際モット検出器へと繋がる電子入射口をどこ
に配置するかが重要となる。最も単純なのはMCP上の一部に電子入射口を配置
するデザインであるが，この場合，MCP のイメージ画像に空白部分が生じてし
まい通常の ARPES 測定が行えないことや CCD カメラとモット検出器が干渉す
ることから現実的ではない。そこで，本装置では図 3.5(b)のように，φ40 mmの
MCPの位置を内球側に 10 mmずらし，空いたスペースに φ4 mmの電子入射口
を配置した。改良した電子検出部の写真を図 3.5(c)に示す。写真の左側がMCP，
右側が電子入射口である。写真の横方向が電子のエネルギー軸，縦方向が放出
角度(波数)に対応しているので，MCPで検出したイメージ画像(EDC)から，電子
入射口に入る電子の波数を決定することができる。 
アナライザーの改良で注意した点は，MCP 測定時の分解能である。本装置で
は MCP を内球寄りに配置したが，理論的には，電子ビームの収束度条件から，
内球と外球の中心を通る電子が最も分解能が高く，中心から離れるにつれて分
解能が低下する可能性が示唆されている[5]。そのため，分解能に大きな影響が
でない範囲やアナライザーの適正電圧については，MB Scientific社に電子軌道シ
ミュレーションから導出してもらい，それに従って改良を進めた。また，従来
のアナライザーでは，CCDカメラはMCP・蛍光板の直下に配置するが，本装置
ではスピン検出機構による空間的な制限のため，CCDカメラを従来型より 35 cm
後方に設置した。高分解能測定においては，電子の二次元イメージを精密に取
り込むことが非常に重要であるので，CCD カメラのフォーカシング調整を行っ
た。装置改良後には，MCP の中心及び両端で分解能に差がないことを実際に測
定して確認した(これについては 3.5節で詳しく述べる)。 
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3.2.3 電子偏向器 
 
本研究で製作したモット検出器は 2 組のチャンネルトロンにより 2 方向のス
ピン成分を検出することができるが，アナライザーとの接続方向によって検出
できるスピン成分が異なる。本装置では，図 3.6に示すように，アナライザーと
モット検出器の間に「電子偏向器」を設置し，電子の軌道を 90°曲げてからモッ
ト検出器に入射する方法を採用した。この配置の場合，左右のチャンネルトロ
ンで面直(z)の，上下のチャンネルトロンで面内(y)のスピン成分が検出できる。
従って，何らかの方法で試料の方向を面内方向に 90°回転させれば，1台のモッ
ト検出器で 3次元的なスピン成分を決定することができる。 
図 3.7に詳細なスピン分解測定システムの模式図を示す。φ4 mmの電子入射口
から入った電子は，複数のレンズエレメントで構成された電子偏向器を通る間
に徐々に加速されながら軌道のみが 90°曲げられる。電子の軌道は電場で制御し
ているので，偏向器によってスピンの向きが影響を受けることはない。電子は
 
図 3.5 (a), (b)改良前後における電子検出部の概念図。(c)改良後の写真。 
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最終的にモット検出器の Auターゲットに衝突・散乱するが，ここで重要なこと
は，電子入射口から入ってきた電子が偏向器の内壁に衝突せずにターゲット上
で収束することである。これは，電子が内壁にぶつかることで生じる 2 次電子
がモット検出器の検出効率を落とす要因となるからである。そこで，電子軌道
シミュレーションからターゲット上で φ1 mmとなるように決定された電圧値を
基に，電子軌道の確認実験を行った。実験は光源に X 線管，試料に Au 多結晶
膜を用いて行った。まず，ターゲットをチャンネルトロンに置き換え，電子入
射口から入った電子が偏向器を通ってチャンネルトロンで検出されることを確
認した。また，チャンネルトロンにおける単位面積当たりの Au 4f電子の検出数
は MCPの約 2倍であったが，一般的に MCPの検出感度はチャンネルトロンの
半分であることから，ほぼ同程度の電子が検出されていると考えられる。次に，
ターゲットを蛍光板に，チャンネルトロンの一つをビューポートに置き換え，
電子により蛍光板が発光する様子を直接観測した(図 3.7挿入図)。電子加速電圧
25 kVで蛍光板上のスポットサイズが φ1 mmであること，バックグラウンドノ
イズや放電が見られなかったことから，電子入射口から入った電子は，内壁に
ぶつからずに，ほぼ 100%がターゲットに収束していると判断した。 
その他に留意すべきことは磁場の影響である。装置内に何らかの磁場が存在
すれば，測定中にスピンが回転し，試料のスピン情報が失われる恐れがある。
光電子分光装置では，ミューメタルシールドによる地磁気(~500 mG)遮蔽が一般
的であるが，今回製作した電子偏向器およびモット検出器は，その複雑な構造
からミューメタルシールドは挿入できない。しかし，本装置では電子が偏向器
の入射口からターゲットに衝突するまでの時間は 10-7秒程度であり，この間に地
磁気によって電子が回転する角度は 1°以下と計算されるので，地磁気よりも低
い磁場であれば，スピンへの影響は低いと考えられる。そこで，装置内で用い
るネジや使用する工具はチタン製の非磁化部品・工具を用いて磁場を持ち込ま
ないよう徹底した。装置内および部品の磁場はガウスメーターで測定し，装置
内で 100~300 mG，使用部品も 5 mG以下の磁場に抑えることに成功した。 
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図 3.6 建設したスピン分解光電子分光装置の概念図 
 
図 3.7 スピン分解測定システムの模式図と蛍光板を用いたターゲット上の電
子スポット観測の様子(挿入図) 
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3.2.4 放電対策 
 
一般的に，高電圧を扱うモット検出器では局所電界により放電が起こりやす
い。高い分解能が要求されない実験や放射光などの強力な励起光源を用いる場
合であれば，放電によるバックグラウンドノイズの影響を考慮する必要はない
が，高分解能測定ではモット検出器で検出される電子が僅か数 cps(counts per 
second)となることもあり，僅かなノイズでも測定に支障を来す恐れがある。つ
まり，物性の本質的かつ詳細な議論を行うための高分解能測定には，しっかり
とした放電対策が非常に重要である。本節では，モット検出器における放電対
策の詳細について述べる。 
放電が発生する主な原因は，高電圧印加電極での局所的な強電界による絶縁
破壊である。図 3.8に示すように，絶縁破壊電圧は電極の形状および電極間の距
離に依存する[6-8]。本研究で製作した小型モット検出器は，最も狭いところで
は 5 mmにも満たないほどの距離で電位差 20 kV以上の電極が近接しているため，
電極の僅かな凹凸でも強電界を発生し放電が生じてしまう。このため，電極部
品の放電対策を特に念入りに行った。放電が起こりやすい箇所の一つに，散乱
チャンバ(25,000 V)の極近傍かつ電位差の高いフォーカスカップ(1,900 V)周辺や
偏向器最後段(3,300 V)
間がある。これらの電極
表面には，加工時につい
たと思われる線条痕や
細かな傷が見られたこ
とから，表面研磨処理や
電極の加工を行った。は
じめに旋盤を用いて表
面の大きな傷を取り除
き，その後，サンドペー
 
図 3.8 電極の形状に対する絶縁破壊電圧[6] 
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パー(#1500，#2000)，ラッピングフィルム(#4000，#6000)の順に磨いて仕上げを
した(図 3.9(a))。この時，電極の機械研磨によって大きさが変わらないよう注意
し，研磨後は熱湯煮出しおよびアルコール洗浄を行った。さらにフォーカスカ
ップについては，組み立ての際に電極に傷が付きやすいため，対策として硬度
の高いチタンカーバイドで電極表面をコーティングした。高電位差による放電
は，電極間だけではなく，電極とアース(接地)間でも発生する。アースとの電位
差が 3,300 Vのチャンネルトロンでは，細かい部品が多く，強電界が発生しやす
い。そのため，本装置で用いたチャンネルトロンでは，図 3.9(b)に示すように，
絶縁(マイカ)シートを挟むなど，電位差間の絶縁性を高めた。 
放電が発生する他の要因として，装置内部の付着物が挙げられる。これは，
細かな塵や埃の他，装置の建設や調整の際に用いた蛍光剤などの拭き残し，ま
た装置内壁の不純物原子などが該当し，装置のベーキング直後に最も発生しや
すく，かつ大きな放電を起こす。これらの放電を抑えるため，モット検出器の
部品はアルコール洗浄を繰り返し行い，クリーンブースでの組み立て，窒素ガ
スによる埃等の吹き飛ばしを行った。また，装置のベーキング後は，高電圧を
長時間印加し続けることで，装置内に残った不純物を意図的に放電・燃焼させ，
放電原因となる不純物を除去した。 
ここまで，装置内部(真空中)で起こる放電について述べたが，装置外部(大気
中)で起きる放電もある。この放電は装置の寿命を縮めるだけでなく，電気的ノ
イズとして測定にも影響を及ぼす。外部放電の多くは，高電圧端子とアースの
絶縁性が不十分であることに起因する。そのため，本装置では，テフロンシー
ト・シールを用いて絶縁部の表面積を広げた他(図 3.9(c))，端子先端と電圧ボー
ドやコネクタの金属部およびアースを遠ざける改良を行い，装置全体の絶縁性
を高めた。図 3.10 に放電対策前後の Au 4f電子のスペクトルを示す。放電対策
前では，ターゲットが高電圧になるにつれてノイズレベルも増大し，25 kVでは
スペクトル形状が全く判別できないが，対策後にはノイズレベルが 0.1 cpsまで
減少し，スペクトルがはっきりと観測できた。 
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図 3.9 放電対策の一例。(a)フォーカスカップの表面研磨。(b)チャンネルト
ロンの絶縁対策。(c)高電圧端子の絶縁補強。 
 
 
 
図 3.10 放電対策による Au 4f電子スペクトルの比較 
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3.3 装置全体の高機能化 
 
高分解能スピン分解光電子分光測定では，
電子の検出効率を如何に高めるかが最大のポ
イントとなる。スリット幅を絞り，パスエネ
ルギーを低くした高分解能測定では光電子強
度が減少するので，十分な統計精度を得るた
めには，長時間の測定が余儀なくされ，試料
表面の劣化速度によっては高分解能測定を諦
めざるを得ないこともある。この問題の解決
策の一つに，励起される光電子の数を増加さ
せる，つまり輝度が高い励起光源を用いるこ
とが挙げられる。本研究では，MB Scientific
社製の高輝度マイクロ波励起型ヘリウム放電
管と東北大学で開発した高輝度キセノンプラ
ズマ放電管[2]の 2 つの高輝度放電管を使用し
た。これらの放電管では，中性 He(Xe)の自己
吸収や光電効果によって周囲の壁から生成された電子が，強力な SmCo5永久磁
石による磁場とマイクロ波によって発生するサイクロトロン共鳴運動により，
He(Xe)原子と衝突することで生じる準位間遷移のエネルギーを励起光として用
いている。準位間遷移はいくつかあるが(図 3.11)，本研究での測定は主に，He Iα
線(21.218 eV)と Xe I線(8.437 eV)を用いた。また，これらの放電管では，サイク
ロトロン共鳴運動を利用することで衝突断面積が大幅に増大するため，He Iα線
で 0.5×1013 photons/s，Xe I線で 1.6×1013 photons/sという高輝度光を得ることがで
きる。励起光のエネルギー幅も分解能の重要なパラメータの一つであり，励起
光の影響を考慮したエネルギー分解能 ΔE は，(3.1)式のアナライザーの分解能
ΔEinstrumentと励起光のエネルギー幅 ΔElampを用いて， 
 
図 3.11 準位間遷移の例 
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€ 
ΔE = (ΔEinstrument )2 + (ΔElamp )2      (3.2) 
と表される。現在，ΔElampは装置改良などにより，He Iα線で 1.2 meV，より質量
が重く光のドップラー幅が狭い Xe I線では~100 µeVが達成されている。また，
表面劣化の原因となる放電管からの残留不純ガスの流入は，He放電管では，Al
フィルターを用いることで装置内へのガスの流入を防ぐことができる。しかし，
励起光も遮蔽されてしまい，実質的な強度は 2割以下まで激減する。Xe放電管
においては，8.4-10.7 eVという低エネルギー光であることから，11eV以下の光
を透過する MgF2を窓材として用いることできる。励起光は MgF2を通過しても
それほど強度が損なわれないという利点がある。また，低エネルギー光は波数
分解能も高いため，Xe放電管は高分解能スピン分解光電子分光に適している。 
試料表面を清浄に保つためには，装置内も超高真空に保つことが非常に重要
である。図 3.12 に本装置の真空排気系統図を示す。基本的な真空排気は，主に
機械的排気を行うターボ分子ポンプを用いている。アナライザーや真空排気槽
などの比較的容量の大きい真空槽では，ターボ分子ポンプを直列に繋ぎ，排気
効率を高めている。真空排気槽では，イオンポンプとチタンサブリメーション
ポンプを併用することで排気効率を高めているが，イオンポンプの漏洩磁場が
影響することを憂慮し，測定槽から十分に離した装置最下部にポンプを配置し
ている。真空の善し悪しには，到達真空度に加えて真空の質も重要であり，特
に水の分圧が低いほど良い真空と言える。本装置では，四重極型質量分析計
(quadrupole mass spectrometer : Q-mass)により真空状態をモニタリングしながら，
何度もベーキングを行うことで，真空の向上に努めた。H2や Heといった軽く不
活性なガスはクライオポンプに吸着させることで装置内の分圧を減らしている。
また，試料を測定槽に搬入する度に装置全体を大気に曝していては，測定効率
が非常に悪いだけではなく，過度なベーキングによって装置に不具合が生じる
危険性が高くなる。本装置では，アナライザーや測定槽を高真空に保ったまま
大気から試料を移送するため，試料導入槽および移送機構が設けられている。
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導入槽と準備槽の間はバルブで仕切られており，導入槽のみを大気に曝すこと
で，3時間程度で試料の入れ替えを行うことができる。これらの工夫により，最
高到達真空度は，試料測定槽，アナライザーともに 3×10-11 Torrを達成した。 
その他，装置内の磁場対策として測定槽やアナライザー内をミューメタルシ
ールドで覆うことで，装置内磁場 5 mG以下を達成している。試料は，液体ヘリ
ウム連続流入型クライオスタット(Cryogenics 社製・特型)を用いて冷却するが，
測定槽内部には熱輻射シールドが取り付けてあり，電子レンズへの入り口や分
光器の exit ステージなど，必要な最低限の穴を除き，出来る限り大きな立体角
で試料を覆うことで，バルク試料で 3.5 K，半導体試料で 20 Kの極低温測定が
実現している。また，試料準備槽には，校正試料である Auの蒸着源や試料固定
に用いるドライバー，やすりや劈開用ナイフが設置されており，真空中で試料
の事前準備が全て行える。 
 
図 3.12 真空排気系の概略図 
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3.4 試料表面作成・評価槽 
 
3.4.1 試料表面作成・評価槽の概要 
 
スピン分解光電子分光装置の建設と並行して，「試料表面作成・評価槽」の建
設を行った。図 3.13 に作成・評価槽の概要を示す。表面作成槽には，金属単結
晶試料の清浄表面だしや半導体表面の清浄化および薄膜の作成を行うため，試
料加熱機構や各種蒸着源など設置されている。また，評価槽では，低エネルギ
ー電子線回折(low-energy electron diffraction : LEED)・オージェ電子分光装置が取
り付けてある。これら二つの槽は縦方向に直列で接続されているので，作成し
た試料の評価の他，LEED画像を見ながらのアニールなど試料の微調整が行える。
作成槽は試料輸送槽を経由してスピン分解光電子分光装置と連結されており，
作成した試料の品質を光電子分光で評価，さらにスピンを含めた光電子分光測
定が可能である。これらの槽では高品質な試料の作成・維持のため，1×10-10 Torr
以下の高真空を達成している。本節では，各槽の特徴について簡潔に述べる。 
 
図 3.13 試料表面作成・評価槽の概要 
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3.4.2 試料表面作成槽 
 
試料表面作成槽には，一つの真空槽内に，薄膜などの原料が入った数種類の
蒸着源や蒸着レートを決定する水晶発振式膜厚計，Ar イオン銃など，様々な用
途の装置が設置されている。これらの装置は互いに干渉しないように設置され
ており，使用する装置や状況に合わせて試料を任意の位置に移動させることで
試料を作成する。本装置では，回転導入機を備えたマニピュレータの先端部分
に試料保持部を設置し，位置の微調整を行っている。試料保持部はマニピュレ
ータに 2 箇所設置されており，試料基板が半導体ならば通電加熱機構に，金属
基板であればもう片面のフィラメント加熱機構にそれぞれセットすることで，
一つのチャンバで半導体・金属試料の両方を作成することができる(図 3.14)。 
 
図 3.14 試料作成槽マニピュレータの模式図 
第 3章 超高分解能スピン分解光電子分光装置 
59 
Si などの半導体基板の清浄表面を得るには，精密な温度・時間制御で試料全
体を急速加熱・冷却することが重要であり，試料に直接電流を流す通電加熱法
は半導体の表面作成に特に適した方法と言える。図 3.15 に通電加熱機構で用い
るホルダーの模式図を示す。主ホルダーと副ホルダーはアルミナ碍子によって
絶縁されており，半導体基板を橋渡しにすることで電流が流れる仕組みになっ
ている。半導体表面の清浄化に必要な温度は優に 1000 ℃を超えるため，ホルダ
ーには高融点金属である Mo(モリブデン)を使用している。試料に流す電流は，
日本スタビライザー社製直流安定化電源(SIC-1J18)と三和電機社製デジタルマ
ルチメーター(PC5000)を併用することで 0.005 Aの精度で制御することができる。
試料温度はレック社製放射温度計(KTL05)を用いて 1 ℃単位でモニターし，精密
な温度調節を行っている。 
一方，真空劈開が不可能な金属試料などの場合は，Ar イオンガスによる表面
スパッタリングとフィラメントの熱輻射加熱によるアニールを繰り返すことで
清浄表面を得る。図 3.16 にスパッタ・アニール機構の概念図を示す。表面に吸
着している不純物やアニール過程で結晶中から析出した不純物(主に炭素)は，Ar
イオン銃から発射される高速イオンの衝突によって除去される。イオンが衝突
した後は表面の凹凸が激しいが，高温でアニールを行うことで原子が再配列し，
表面が平坦化する。この過程を繰り返すことで，試料内部の不純物の除去およ
び原子レベルでの表面平坦化が実現される。本研究で使用したアルバック社製
差動式フローティングイオン銃 / コントローラ(FIC-5)には，Arガスの差動排気
システムが備わっているため，スパッタリング中の真空度の上昇が抑えられる。
 
図 3.15 (a)試料ホルダー全体および(b)主ホルダーと(c)副ホルダーの模式図 
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アニールは高砂社製直流電源
(ZX-400L)により電流を調整し，Siダ
イオード熱電対により 0.1℃単位のモ
ニターが可能である。 
最後に本装置における薄膜作成方
法について述べる。本装置では，分子
線 エ ピ タ キ シ ー (molecular beam 
epitaxy : MBE)法により半導体基板上
に原子を蒸着し薄膜を作成する。図
3.17に製作した Biの蒸着源を示す。この蒸着源では，Bi小片を入れたタンタル
筒の周囲に配したタングステンフィラメントに電流を流す事で，熱輻射により
セルを均等に加熱し，原子を飛ばしている。従って，急激な温度上昇に伴う蒸
着レートの不安定性を解消することができ，Bi のような融点の低い金属におい
ても低レートで安定して蒸着が行える。蒸着レートは，アルバック社製水晶発
振式成膜コントローラ / センサ(CRTM-9000/CRTS-4U)により確認し，蒸着時間
を調整することで膜厚を制御している。また，電流導入のための無酸素銅線は，
通電加熱機構，アニール機構，蒸着源ともに，漏電を防ぐため高純度アルミナ
ビーズで被覆し，それぞれがしっかりと絶縁されている。 
 
図 3.16 スパッタ・アニール機構 
 
 
図 3.17 (a)製作した Bi蒸着源の全体図と(b)正面図 
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3.4.3 試料評価槽 
 
試料表面の評価方法には様々なものがあるが，本装置の試料評価槽では，
LEED 法とオージェ電子分光法による試料評価が行える。使用している装置は
OCI社製 LEED-オージェ分光装置 / コントローラ(LPS300-D)で，チャンバ外のケ
ーブル類を繋ぎかえるだけで，各モードを切り替えることができる。LEED法で
は，表面数層の 2 次元的な周期性が反映された回折像を解析することで，試料
表面の結晶性を調べることができる[9]。図 3.18に示すように，回折像は結晶の
種類および面方位で異なる他，試料表面の状態によっても変化する。また，試
料表面はアニールをすることで表面が平坦化するだけではなく，場合によって
は，僅かな温度差で構造相転移を起こすこともある。そのため，LEED像を観察
しながらアニールを行うことで，狙った構造の試料を作成する。一方，オージ
ェ電子分光では，表面数層の原子組成を調べることができるため，結晶中の不
純物の割合がわかる。ただし，オージェ電子分光は高速の電子を試料表面に衝
突させるため，その衝撃によって試料表面が破壊される可能性がある。そのた
め，オージェ電子分光を行う試料については，LEEDや光電子分光などの他の測
定への影響を考慮する必要がある。 
 
 
図 3.18 各試料表面における LEED像の例。(a)Si(100)-1×1，(b)Si(111)-7×7，
(c)Bi(111)-1×1。 
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3.5 性能評価 
 
3.5.1 Auによる分解能評価 
 
建設したモット検出器における分解能を評価するため，標準試料である Au多
結晶薄膜を用いて測定をした。はじめに，MCP とモット検出器のスペクトル形
状を比較するため，He放電管を用いて価電子帯のスペクトルを測定した。実験
は，励起光 He Iα(21.218 eV)を用い，パスエネルギー10 eV，スリット 1.6 mm，
測定温度 300 Kの条件で行った。図 3.19(a)に実験結果を示す。S / N比で若干の
違いはあるものの，4つのチャンネルトロンにおいて，MCP(通常の光電子分光)
で得られたスペクトルと同様な構造が観測された。従って，モット検出器で得
られるスペクトルは本質的な構造であると言える。次に，本装置の最高分解能
を評価するため，Xe放電管を用いてフェルミ準位極近傍のスペクトルを測定し
た。実験条件は，励起光 Xe I (8.437 eV)，パスエネルギー1 eV，スリット 1.6 mm，
測定温度 10 Kである。実験結果を図 3.19(b)に示す。全てのスペクトルで，明確
なフェルミ端が観測されており，温度の効果を含めた実質分解能が，~10 meV
を達成していることがわかる。装置の分解能を見積もるために，得られたスペ
クトルのフィッティングを行った。フィッティング関数は， 
€ 
I(k,ω ) = I0(k) d # ω A∫
δk
∑ ( # k , # ω ) f ( # ω )R(σ, # ω )     (3.3) 
で表され，直線のスペクトル状態密度を仮定し(A(ω) = aω + b)，温度(10 K)の効
果を考慮したフェルミ分布関数を掛け，さらに装置の分解能関数である Gauss
関数で畳み込み，その半値幅を変数としてフィッティングを行った(黒線)。I(ω)
は光電子スペクトル強度で，フェルミ分布関数 f(ω)と装置分解能関数 R(ω)は， 
€ 
f (ω) = 1eω / kBT +1       (3.4) 
€ 
R(ω) = e
−ω 2 / 2σ 2
2πσ 2
       (3.5) 
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である。(3.2)式の装置分解能はガウス関数の半値全幅(Full wide at half maximum : 
FWHM)で与えられるので，ピーク幅の分解能 ΔEは，標準偏差 σを用いて， 
€ 
ΔE = FWHM = 8ln2 ⋅ σ       (3.6) 
となる。フィッティングの結果，モット検出器における装置のエネルギー分解
能は各チャンネルトロンで 6.8~8.5 meV という高エネルギー分解能を達成して
いることがわかった。また，この試料はスピン偏極が観測されない多結晶試料
であるが，得られたスペクトルが同じ形状を持つことからも，スピン偏極率は
~0 であり，各チャンネルトロンが正常に作動していると判断できる。また，各
チャンネルトロンの感度比は必ずしも一致しないが，このようなスピン偏極し
ないスペクトルを用いることで補正できる。さらに，これらのスペクトルは，
占有準位での電子検出数が僅か 3.5 cpsであり，ノイズレベルを 0.1 cpsまで減少
させたことが高分解能測定に繋がったことがわかる。 
 
図 3.19 モット検出器で測定した Au 多結晶薄膜における(a)価電子帯のスペ
クトルと(b)フェルミ準位極近傍のスペクトル 
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続いて，MCPにおける分解能の評価を行った。この実験で確認すべきことは，
MCP における最高分解能およびアナライザー改良に伴う分解能への影響である。
測定はモット検出器と同様に，標準試料 Au多結晶薄膜を用いて行った。実験は，
Xe I (8.437 eV)および He Iα(21.218 eV)を用い，測定温度 3.5 Kで行った。図 3.20
に実験結果を示す。Xe I(緑)，He Iα(青)ともに，温度の効果も含めた実質分解能
として，~2 meVを達成していることがわかる。モット検出器の時と同様にフィ
ッティングを行った結果，本装置における最高分解能は，0.9 meV(Xe I)を達成し
ていることがわかった。また，本装置で得られた He Iα のスペクトルは，MCP
が正規の位置にあるアナライザーと同じ条件で測定したスペクトル(赤，ΔE = 1.3 
meV)と比較して，有意な差が見られないことから，MCPの移動による分解能へ
の影響は無視できると考えられる。また，一般的に，実際の装置の分解能は，
温度のゆらぎや電気信号ノイズ，光のエネルギー幅の広がりなどの影響で，装
置ごとに理論値から誤差が生じるが，今回の結果で得られた分解能が高いこと
から，本装置全体としての性能も高いと言える。 
 
 
図 3.20 MCPで測定した Auのフェルミ準位極近傍のスペクトル 
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3.5.2 Biによるスピン分解性能評価 
 
開発したモット検出器について，分解能に続いて確認すべきことは，実際に
スピン分解測定が行えるかどうかという点である。装置のスピン分解性能を確
かめる方法として，外磁場によってある一定方向に磁化させた強磁性体を用い
る方法がある[10,11]。しかし，この方法の場合，試料の正確な磁化方向や磁化率
を調べなければ，モット検出器で検出される電子のスピン状態を議論すること
は難しい。また，装置内に磁場が漏洩してしまうと，光電子の運動・スピン状
態に影響を与え，電子の正確な情報が得られない。このため，本研究では，磁
場を用いずに，スピン軌道相互作用によってスピン分裂したバンドが現れる，V
族半金属 Biのラシュバ効果を用いて装置のスピン分解性能評価を行った。Biに
おけるラシュバ効果は以前から研究が行われており[12-17]，そのスピン構造も
報告されているため[16]，先行研究と比較することで装置の性能を議論すること
ができる。 
性能評価実験は，Si(111)上に作成した Bi薄膜を用いて行った。試料作成方法
については第 4 章で詳しく述べる。図 3.21(a)に，建設した装置を用いて測定し
たBi薄膜のΓ点周辺のフェルミ面およびΓ−Μ方向におけるフェルミ準位近傍
のバンド構造を示す。フェルミ面を形成しているバンドは，表面ラシュバ効果
によりスピン偏極したバンドであり，そのスピンの向きは波数に垂直な面内成
分を持つことが知られており，特にΓ−Μ上では ky方向のみのスピン成分が検
出されると期待される。以上のことから，スピン分解測定は，ARPES 測定で決
定した図 3.21中の波数 Aにおいて，励起光 Xe I(8.437 eV)，測定温度 30 K，エ
ネルギー分解能 16 meVの条件で行った。図 3.21(b)に，チャンネルトロン 3・4
から得られた面内(ky)方向のスピン分解スペクトルを示す。比較のために，同じ
波数で測定された先行研究の結果も示している。スピン分解スペクトルは第 2
章で述べた方法を用いて算出しているが，この測定に限り，有効 Sherman 関数
は一般的なモット検出器の平均値 Seff = 0.1と仮定して解析を行った。実験の結果，
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明確な二つのピーク構造が観測され，フェルミ準位に近いピークでアップスピ
ン，高結合エネルギー側のピークでダウンスピンの成分を強く持つことがわか
った。一方，チャンネルトロン 1・2 から得られる面直(kz)方向のスピンは，図
3.21(c)に示すように，観測された二つのピークがともにスピン偏極していないと
いう結果を得た。以上の結果は理論的予測と一致しており，さらに面内方向に
おいては先行研究よりも明確にスピンが分離できていることから，製作したモ
ット検出器が問題なく動作し，高分解能で測定できていることがわかった。 
 
 
 
図 3.21 (a)Si(111)上に作成した Bi 薄膜のフェルミ面とΓ−Μ方向のバンド
構造。図中の矢印は理論的に予測されているスピンの方向。(b)面内(ky)方向に
おけるスピン分解スペクトルと先行研究[16]の比較。(c)面直(kz)方向のスピン
分解スペクトル。 
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3.5.3 Au(111)による有効 Sherman関数の決定 
 
バンドやフェルミ面のスピン偏極率を定量的に議論するためには，装置の正
確な有効 Sherman 関数を決定する必要がある。本研究では，有効 Sherman 関数
を見積もるため，ラシュバ効果によってバルクバンドのギャップ内の表面バン
ドがスピン分裂している Au(111)単結晶表面を用いて実験を行った。図 3.22に示
すように，Au(111)表面バンドは自由電子的な放物線形状を示し，等方的なフェ
ルミ面を持つが[18-21]，そのスピンの向きは内円で時計周りの，外円で反時計
回りの面内成分を持つ一方で，面直方向にはほとんど偏極していないことが実
験・理論から報告されている[20,21]。装置の有効 Sherman関数は，(2.37)式から，
モット検出器で得られたスペクトルと偏極率 P から求めることができるが，
Au(111)の例では面内方向のスピン偏極率が~100 %と仮定できるため，実験で観
測されたスペクトルを正しくフィッティングできるような有効 Sherman 関数を
求めれば良いことがわかる。 
測定に用いた Au(111)単結晶試料
表面は，スパッタ・アニール法で作成
した。先行研究においては，アニール
温度は 500 ℃と報告されているが
[21]，本研究では，試料内部の不純物
(主に炭素)をできるかぎり除去する
ため，Arスパッタリング 1 kV，アニ
ール温度~650 ℃の条件でスパッタ・
アニールを繰り返し，最後のサイクル
のみ，アニール温度を~500 ℃に設定
した。作成した試料は LEED を用い
て評価を行った(図 3.23)。Au(111)清
浄表面では，最表面で herringborn と
 
図 3.22 Au(111)表面のラシュバ効果[21] 
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呼ばれる再構成表面が形成されることが
知られており[22-24]，作成した試料で
1×1スポットに加え，この herringborn由
来のスポットも確認できたことから，質
の良い試料が出来ていると判断した。 
図 3.24(a)に，He Iαで測定した Au(111)
におけるΓ点周辺のバンド分散を示す。
先行研究と同様に 2 本の放物線バンドが
観測されたことから，清浄な試料表面が
得られていると判断した。ここで特筆すべきことは，Au(111)におけるラシュバ
分裂幅は Bi 表面(図 3.21)と比べて非常に狭いため，エネルギーのみならず波数
についても高分解能測定を要するということである。そのため，図 3.24(a)の波
数Bにおいて，より波数分解能の高いXe I励起光を用いてスピン分解測定をし，
有効 Sherman関数の決定を行った。図 3.24(b)に，モット検出器(チャンネルトロ
ン 3・4)から直接得られた光電子スペクトルを示す。2つの EDCの形状には差が
あることから，EDCにスピンの偏りが現れていることがわかる。この結果から， 
(2.37)式をもとに有効 Sherman関数を求めるため，まず，実験で得られた 2つの
EDCの和および差を求め，非対称性パラメータ Aを表すスペクトルを導出した
(図 3.24(c))。ここで和をとった(スピン積分した)スペクトルは，アップスピンの
EDCとダウンスピンの EDC(それぞれスピン偏極率 100%)，およびバックグラン
ドの 3 つの成分で構成されていると考えることができる。よって，スピン積分
したスペクトルを 2つの Lorentz関数およびバックグランド成分でフィッティン
グした(図 3.24(d))。フィッティングにより導き出された 2本の EDCからスピン
偏極率が求められるので，実験で得られた非対称性パラメータ A を良く再現で
きるような有効 Sherman関数を見積もった結果，Seff = 0.07を得た。また，Seff = 0.07
として実験で得られたスペクトルの解析を行った結果，フィッティング関数と
良く対応していることから(図 3.24(e))，見積もった値が妥当であると判断した。 
 
図 3.23 Au(111)の LEED像 
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図 3.24 (a)He Iαで測定した Au(111)におけるΓ点周辺のバンド分散。(b)-(e)
有効 Sherman関数を決定するための導出手順。 
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3.6 まとめ 
 
本研究で建設した高分解能スピン分解光電子分光装置の詳細や建設過程につ
いて以下にまとめる。 
(1)    高分解能スピン分解測定を行うため，高効率小型モット検出器を新たに製
作した。スピン検出の高効率化を達成するため，電子の取り込み角を大きく
設定し(30°)，Au 薄膜ターゲットの平坦化を行った結果，電子の散乱効率は，
2.3×10-2を達成した。また，通常の ARPES測定システムとの共存を図るため，
アナライザーの改良を行い，MCP による ARPES 測定とモット検出器による
スピン分解測定を可能にした。また，面内・面直方向のスピンを測定するた
め，電子偏向器の設置・調整を行った。また，種々の放電問題の対策を行い，
ノイズレベル 0.1 cpsを達成した。 
(2)    装置全体の性能を高めるため，到達真空度の向上や地磁気遮蔽などを行っ
た。励起光源には，高い輝度を持つ He 放電管および Xe 放電管を設置した。
真空度および真空の質を高めるため，Q-massをモニターしながらベーキング
を繰り返し行い，到達真空度 3×10-11 Torrを達成した。また，ミューメタルシ
ールドを設置し，装置内の磁場の大きさ 5 mGを達成した。 
(3)    薄膜作成および単結晶試料のスピン分解光電子分光を行うため，試料表面
作成・評価槽を建設した光電子分光装置に接続・調整した。作成した蒸着源
や各種試料作成機構を調整し，様々な試料の LEED像を確認した。 
(4)    建設した装置の性能評価を行った。Au多結晶薄膜を用いた実験では，スピ
ン積分 / 分解測定時におけるエネルギー分解能が 0.9 meV / 8 meVを達成して
いることを見出した。また，Bi 薄膜を用いた測定では，ラシュバ効果による
バンドのスピン偏極を観測し，建設した装置で高分解能スピン分解測定が行
えていることを確かめた。また，Au(111)単結晶表面を用いた測定により，装
置の有効 Sherman関数 Seff = 0.07を得た。 
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第 4章 
Bi/Si(111)薄膜の異常ラシュバ効果 
 
4.1 研究背景 
 
V族半金属 Biはラシュバ効果[1]を示す物質の代表例として，予てより研究が
行われてきた。Biの表面ラシュバ効果の研究は，Astと Höchstにより Bi(111)で
図 4.1に示すようなバルクバンドとは異なる 2種類の表面状態，Γ点を中心とし
た六角形の電子ポケットとΓ−Μ方向に細長く伸びたホールポケットが初めて
観測されたことに端を発する[2]。後に Koroteevらによって，これらのフェルミ
面の起源が，強いスピン軌道相互作用により表面バンドがスピン分裂した状態，
所謂ラシュバ効果による現象であることが結論づけられた[3]。Bi(111)表面バン
ドのラシュバ分裂幅はそれまでに報告されていた Au(111)[4-7]や半導体界面[8]
に比べて非常に大きく観測しやすいことから，ラシュバ効果の基礎的な物性の
解明のため，現在に至るまで様々な実験や理論計算による研究が行われてきた
[2,3,9-12]。Biのスピン構造についても，スピン分解 ARPESにより基本的にはラ
シュバ効果で説明可能であることが報告されている(図 4.2)[11]。しかし，Bi は
フェルミ面やバンド構造が強い異方性を示しているにも拘らず，測定装置の分
解能の不十分さや測定波数の不正確さから，Au(111)表面のラシュバ分裂[4-7]で
見られるような単純な二重円構造(第3章図3.22参照)のモデルでしかそのスピン
構造が議論されていない。分解能が低ければスピン偏極率について定量的な議
論をするのは難しい。また，波数によってスピンの向きが変化するラシュバ効
果では，測定波数を精密に見積もらなければ正確なスピン偏極率を議論するこ
とはできない。Bi のラシュバ効果の詳細については，その多くが未だ解明され
ておらず，どの程度まで一般的なラシュバ効果に従うのかも定かではないが，
装置性能の制限によりほとんど研究が進んでいないのが現状である。 
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4.2 研究の目的 
 
本研究では，Si(111)基板上に作成した Bi薄膜について，高分解能スピン分解
光電子分光を行い，異方的なラシュバ効果を示す Bi(111)表面バンドの詳細なス
ピン構造を明らかにすることを目的とする。特に本研究では，異方性が強く，
バルクバンドの影響が少ないホール面において様々な波数で測定を行い，ホー
ルバンドのスピン構造の波数依存性を明らかにする。 
 
図 4.1 (a)Bi のブリルアンゾーンとバルクバンド構造[10]。(b)Γ点付近にお
ける表面バンドによるフェルミ面[2]。 
 
図 4.2 Biのスピン分解 ARPES(先行研究)[11] 
第 4章 Bi/Si(111)薄膜の異常ラシュバ効果 
75 
4.3 試料作成と実験条件 
 
測定に使用した Bi(111)薄膜試料は，清浄な Si(111)基板の上に Bi を蒸着する
ことで作成するが，これらの行程は全て試料表面作成槽で行い，試料評価槽で
の品質確認後，in-situでスピン分解 ARPES測定を行った。本節では，試料の作
成方法について述べる。 
高品質な試料の作成要件の一つに，Si 基板の状態が挙げられる。基板となる
Siウェハーの表面は，大気中では自然酸化膜(SiO2)が形成されているので，真空
中で試料を加熱して酸化膜を取り除くことで，Bi蒸着に必要な表面を得ている。
本研究で使用した Si 基板は，キャリアドープ量が多く，抵抗値が低い N 型(As
ドープ : 0.001~0.005 Ω cm)の Siウェハーを用いた。抵抗値が低い試料では，高
温に加熱する際に大電流が必要となるが，言い換えれば電流変化に対する温度
勾配が比較的緩やかであるため，Si の清浄表面作成や試料のアニールなど，微
小な温度調整が容易に行えるという利点がある。また，B(ホウ素)をドープした
P型 Siは，高温加熱時に B原子が表面に超格子構造を作り安定化してしまい，
清浄表面の形成を阻害するとの報
告があることから[13]，本研究では
使用していない。実際に測定に用い
る試料は，Siウェハーを長さ 13 mm，
幅 3 mmに切り出して使用している。
試料の方向は，Siウェハーのオリフ
ラを基準として，水平・垂直の切り
出しに，試料ホルダーにセットする
向きの計 4種類(図 4.3)があり，試料
の向きは，LEEDにより確認できる
ため(後述)，任意の方向に設定する
ことができる。 
 
図 4.3 Si基板の切り出しおよびホルダ
ーへのセットアップ方向 
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Si(111)表面の最安定化構造は，図
4.4に示す 7×7再構成表面[14,15]であ
る。この表面では，エネルギー的に不
安定なダングリングボンドの数が再
構成によって49個から19個にまで減
少することで，系全体のエネルギーが
安定な状態を形成している。しかし，
ダングリングボンド自体が非常に不
安定であり，他原子吸着によって表面
汚染や別な表面を構成する危険性があるため，試料作成時の真空度には十分注
意を払う必要がある。Si(111)-7×7清浄表面は，超高真空下(~1×10-10 Torr)におい
て通電加熱法により作成した。はじめに，Si酸化膜が蒸発する温度(700～800 ℃)
以下で，試料ホルダーや Si基板の十分な脱ガスを行う。真空が加熱開始前と同
程度まで回復した後，表面フラッシュ操作(図 4.5)を行う。フラッシュは，①数
秒で 700 ℃から 1050 ℃まで上昇，②そのまま 5秒間加熱，③一気に 850 ℃まで
降下，④30秒かけて 700 ℃まで降下の 4つの工程を 1サイクルとし，これを十
数回繰り返して行う。Si を長時間高温で保つと割れや融解がおきやすいため，
高温保持の時間を短くし，フラッシュ回数を増やすことで十分な脱ガスを行っ
ている。Si(111)表面は~800 ℃で 1×1
から 7×7構造に転移するので，この
温度で長時間保つ事により，7×7 超
格子構造がより長周期に整列する
[16]。そのため，最後のサイクルで
は，行程③と④の間で 10分待ってか
らゆっくり室温まで戻した。また，
このサイクル中の真空は最大上昇値
でも 5×10-10 Torr以下に抑えている。
 
図 4.4 Si(111)-7×7表面の DAS構造[15] 
 
図 4.5 Si(111)表面のフラッシュ手順 
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図 4.6(a)に示すように，フラッシュ後の Si(111)表面における LEED像(入射エネ
ルギー36 eV)から，Si(111)-7×7清浄表面が形成されていることが確認できた。 
Bi薄膜は，Si(111)-7×7清浄表面の上に室温で Biを蒸着し，その後アニール処
理を行うことで作成した。蒸着レートは水晶発振式膜厚計により確認し，蒸着
時間を制御することで蒸着量を調整した。薄膜における総蒸着量は，
monolayer(ML)を単位として扱うことが多いが，本研究では，対象となる Biが 3
回対称の構造をもつため，2層 1周期の bilayer(BL)で表記する(本研究では 1 ML 
= 5.7×1014 atom/cm2である[11])。蒸着後，150 ℃でアニール処理を行い，LEED
により試料評価を行った。図 4.6(b), (c)に示すように，Si(111)-7×7のスポットが
消え，Bi(111)-1×1 のスポットのみが観測された。また，この 1×1 スポットは 3
回対称の強度比を持っていることから，このスポット強度を指標として試料の
方向を決定することができる。一方，表面状態の良くない Si 上に作成した Bi
薄膜の LEED像は，図 4.6(d)のように 1×1スポットを通る円状のスポットが観測
され，表面がマルチドメインであることがわかる。このことからも，高品質な
Bi試料を得るためには Si表面の清浄化が非常に重要であると言える。 
作成した試料は，大気に曝すことなく建設したスピン分解光電子分光装置ま
で輸送し，in-situ測定を行った。励起光源は Xe I(8.437 eV)を用い，測定温度は
30 Kに設定した。測定時のエネルギーおよび角度分解能は，試料の劣化速度や
バンドの形状から判断して，通常の角度分解測定で 5 meV，0.3°，スピン分解測
定で 40 meV，3°に設定した。 
 
図 4.6 Si基板の方向・状態の違いによる Bi試料の LEED像の変化 
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4.4 実験結果と考察 
 
バンドのスピン方向が波数に大きく依存するラシュバ効果では，測定波数を
正確に知る必要があるため，はじめに，作成した Bi薄膜について通常の角度分
解光電子分光測定によりバンド構造の決定を行った。この測定では試料の品質
確認も兼ねているが，これは異なる方向のスピンが混ざってしまうマルチドメ
イン試料での測定を防ぐためである。図 4.7 に，30 K で測定したΓ−Μ方向の
フェルミ準位近傍の角度分解光電子スペクトル(a)と，波数とエネルギーの関係
で表した光電子スペクトルの強度プロット(b)をそれぞれ示す。バルクバンドギ
ャップ内でフェルミ準位を切るバンド構造が観測されており，Γ点周辺では電
子的な分散を，Μ点周辺ではホール的な分散を持つことがわかる。図 4.7(c)に
実験から決定したΓ−Μ方向に測定したフェルミ面を示す。Γ点を中心とした
六角形のポケット(S1)，その周囲に細長く伸びたポケット(S2)，Μ点周辺の楕円
形のポケット(S3)の 3 種類のフェルミ面は， S1と S3は電子面，S2はホール面で
あることがわかる。これらのフェルミ面を形成しているバンドは全て表面由来
のバンドであり，スピン軌道相互作用によってバンドのスピン縮退が解け，ス
ピン偏極した状態である[2,3,9-11]。バンド分散およびフェルミ面から，シング
ルドメインの試料が作成されていることを確認した。ここで，フェルミ面にお
ける強度の違いは，バルク構造の 3 回対称性を反映したものと考えられる。ま
た，Μ点では約 0.2 eV より高結合エネルギー側で量子井戸状態(quantum well 
states : QWS)のホールバンドが観測され，この量子井戸準位の間隔から作成した
試料の厚さを 40 BLと見積もった。 
ラシュバ効果によりスピン分裂した Bi表面バンドについて，スピン偏極率の
波数依存性を調べるため，S2 面の様々な波数でスピン分解測定を行った(図
4.8(a))。S2面は，ブリルアンゾーン中で比較的大きい面積を有することから一つ
のフェルミ面における波数依存性を測定できる他，測定で容易に到達可能な範
囲に複数のフェルミ面が存在するので，異なるフェルミ面間でのスピン偏極率
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の比較を行うことができる。測定波数は，マニピュレータの回転による制御の
他，試料の方向を制御することで決定している。試料は，LEED像およびフェル
ミ面の 3 回対称の強度比から方向を決定できるので，それを基準にして実際の
測定では 5つの試料(A-B，E-H，I-J，K-L，M-N)を用いて行っている。スピンの
検出は，上下のチャンネルトロンで面内方向のスピンを，左右のチャンネルト
ロンで面直方向のスピンを検出する。 
図 4.8(b)と(c)に，波数 A-J(Γ−Μ軸周辺)で測定した面内(y)および面直(z)方向
のスピン分解スペクトルを示す。各スペクトルは，図 4.8(a)の各枠内を積分した
波数領域(~0.05 Å-1)で測定しているが，どのスペクトルも主に二つのピーク構造
から成る。一つは，結合エネルギーEB > 0.15 eVでスロープ形状をもつ構造で，
これは量子井戸準位の裾構造である。もう一つは，EF-0.1 eVの範囲にある比較
的なだらかなピークで，これが S2バンドに対応する構造である。本研究では後
者の S2バンドのスピン構造に着目する。通常のラシュバ効果の場合，図 4.8(a)
内の灰色矢印で表されるようなスピン構造を示し，S2 面では，スピンが反時計
回りの面内成分をもち，等方的な大きさを持つことが予測される。 
はじめに，図 4.8(b)に示すA-Jにおける面内方向のスピン構造について述べる。
+ky方向のスピンをアップとすると，Aと Bではアップスピンを，Cと Dではダ
ウンスピンを示す割合が大きく，確かにスピンの方向は通常のラシュバ効果と
良く対応している[10-12]。しかし，各スペクトルのスピン偏極率の大きさ|Py|に
着目すると，A, Bでは，|Py| = 0.5~0.7であるのに対し，C, Dでは|Py| = 0.2~0.3と
明らかに小さく，+k方向と-k方向で偏極率が同じであるという，通常のラシュ
バ描像とは異なっていることが明らかになった。Γ−Μ軸を挟んで反対側の E-H
およびΓ−Μ軸の I-Jにおいても，ダウンスピンを示した E, F, Iでは|Py| = 0.1~0.3
を，アップスピンを示した G, H, Jでは|Py| = 0.4~0.5と，A-Dと同様な結果を観
測した。この結果をまとめると，Bi 表面におけるラシュバ効果では，面内方向
のスピンはラシュバ効果で予測される方向と一致するが，その大きさは等方的
ではなく，Γ点を中心とした二つのホール面で非対称であることがわかった。 
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図 4.7 フェルミ準位近傍で測定した Bi(111)表面ブリルアンゾーンΓ−Μ方
向における(a)ARPES スペクトルと(b)バンド分散。斜線部はバルクバンド射
影。(c)実験により決定したΓ−Μ方向のフェルミ面。 
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図 4.8 (a) Bi(111)のΓ点周辺のフェルミ面。赤線はフェルミ面のガイドライ
ンを，A-Nはスピン分解測定波数を示す。(b)，(c)A-Jで測定した y方向およ
び z方向のスピン分解スペクトル。(d)K-Nで測定したスピン分解スペクトル。 
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次に，図 4.8(c)に示す面直方向の実験結果について述べる。通常のラシュバ効
果における理論的な予測では，面直方向のスピン成分は存在しない。しかし，
本測定の結果，A-Hの各点において，|Pz| = 0.4~0.7という，|Py|と同じかそれ以上
の，大きな面直方向のスピンを観測した。さらに，スピンの方向について詳細
に調べると，A-D ではアップスピン(紙面上向き)が，E-H ではダウンスピン(紙
面下向き)がそれぞれ優勢であることがわかった。つまり，Pzの方向は，単一の
フェルミ面上でΓ−Μ軸を中心に反転しているという実験結果が得られた。一
方で，I, Jにおける測定では，面直スピンはほとんど検出されなかった。これは，
Γ−Μ軸を中心とした領域で測定したことによって，逆向きのスピンを同時に
(積分して)検出したことで，見かけのスピン偏極率が打ち消されたためと考えら
れる。ここで注意すべきことは，実験で得られた面直(z)成分には，装置のジオ
メトリー上[17]，面内(x)成分がある程度含まれている点である。これは，Γ−Μ
方向に試料を回転させて測定していることが寄与しており，面内(x)成分がある
場合には，試料の回転角度 θ に対して sinθ分の面内(x)成分が面直成分と一緒に
観測される。しかし，今回の測定では，ky = 0に近い波数のため，x成分が元々
少ないと見積もられること，また，試料の回転角度が最大でも 10°程度であるこ
とから，得られた偏極率に対する x成分の影響は非常に少ないと推測される(例
えばもともとの偏極率が Px = 0.1，Pz = 0.5の場合でも，回転角度が 10°程度であ
れば，Pzに寄与する x成分は 3 %程度である)。 
もう一つの対称軸であるΓ−Κ方向についても，図 4.8(d)に示すように同様の
測定によりスピン偏極率を決定した。この測定では，+kx方向のスピンを面内(x)
アップと定義している。まず，面内方向のスピンに着目すると，K, Nではアッ
プが，L, Mではダウンスピンが観測されている。ここで得られる面内のスピン
偏極率は，予測されるスピン方向の x成分を検出しているが，面内方向のスピン
偏極率について定性的に通常のラシュバ効果と一致している。また，この測定
では，同一試料内で測定した波数がΓ−Μ軸で対称なホール面となるため，偏
極率の大きさについては議論しない。一方，面直方向のスピンは，K-N の全て
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の波数で大きな偏極率が観測された。ここで，スピンの向きに着目すると，K, N
ではアップの，L, M ではダウンのスピン偏極率を示しており，Γ−Κ軸では面
直(z)スピンが反転しないことがわかった。 
Biの S2バンド全体におけるスピン構造をより包括的に考察するため，上記の
実験結果をまとめた概念図を図 4.9(a)に示す。ここでは，実験結果に加え，LEED
像や光電子スペクトルの強度比に反映されている結晶の 3 回対称性を考慮して
表してある。波数を精密に指定した測定の結果，Biの S2バンドでは，通常のラ
シュバ効果と同様に面内方向に渦状のスピン構造を示すものの，偏極率の大き
さがΓ点を挟んだ左右の S2面で非対称であることが明らかになった。さらに，
大きな面直方向のスピン成分も持ち，その方向はΓ−Μ軸で反転することも明
らかになった。これらのスピン偏極率の大きさや方向は，Bi の 2 層(BL)構造を
反映していると考えられる。フェルミ面上のスピン偏極率をΓ−Μ軸(ky = 0)か
らの角度 θの関数でプロットしたものを図 4.9(b)に示す。ここでは，面内方向の
スピン偏極率の大きさを Pθで表しているが，Pθ = 一定値，Pz = 0の通常のラシ
ュバ効果とは異なり，Pθ，Pzがともに値を持ち，かつ 120°の周期で振動してい
ることがわかる。 
 
 
図 4.9 (a)Bi(111)の S2バンドにおけるスピン構造の概念図と BL 結晶構造。
(b)フェルミ面角度 θの関数としてプロットした Pθおよび Pzの概念図。 
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これらの Bi表面バンドの異常なスピンの振る舞いについて，その起源を考察
する。はじめに，面内方向で観測されたスピン偏極率の非対称性について議論
する。偏極率の非対称性を生じさせる原因の一つとして，時間反転対称性が破
れている可能性が考えられる。この場合，E(k,↑) ≠ E(-k,↓)となるので，k と-k
でのスピン偏極率が同じでなくても良い。一般的に，時間反転対称性は磁気秩
序によって破られるため，何らかの磁気秩序によって試料に磁区が生じていれ
ば，スピン偏極率に影響を与えることが考えられる。しかし，今回の実験に用
いた Biおよび基板の Siは非磁性物質であること，また，オージェ電子分光によ
り，試料に Feなどの磁性物質が不純物として混入していないことを確認したこ
とから，この可能性は低い。時間反転対称性を破る他の可能性として，試料表
面の欠損や原子吸着，ステップなどによる影響が考えられるが，異なる Si基板
を用いた試料や Biを再蒸着した試料で再度実験を行っても，再現性良く全ての
試料で同様の実験結果が得られたことから，この可能性も考えにくい。試料の
時間反転対称性が破れておらず，スピン偏極率が非対称になる別の可能性とし
て，バンドの終状態効果による影響が考えられる[18,19]。低エネルギー励起光(hν 
= 8.437 eV)を用いた今回の実験では，励起された光電子の運動エネルギーは数
eV程度であり，フェルミ準位 ~ 数 eVの非占有状態のバンドもスピン分裂して
いると考えると，励起された(始状態)の電子のスピン状態と非占有状態で許され
るスピン状態の対応関係によっては，電子の遷移確率が変わり観測されるスピ
ン偏極率に差が生じる可能性がある。しかし，別のエネルギー(hν = 21.218 eV)
の励起光を用いた最近の測定においても，本研究結果と同様に偏極率に非対称
性がある傾向が報告されていることから[20]，この影響も少ないと考えられる。
今のところ，この実験結果を明確に説明できる解釈はないが，LEED像やフェル
面の強度プロットとスピン偏極率に共通している 3回対称の周期パターンから，
試料の結晶対称性が起因しているのではないかと考えられる。フェルミ面の強
度比と LEED 像の 3 回対称のスポットの強度比は一致していること，励起光の
入射角度を変えた測定よりバンドの偏光依存性がないことから，試料の対称性
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に関連してスピン偏極率にも非対称性が生じたと考える。 
次に，面直方向のスピン偏極率の発現について考える。ラシュバ効果におけ
る面直スピンの観測については，いくつかの報告例がある[21-25]。Ag(111)の上
に Biを 1層積んだ Bi/Ag(111)合金表面においては，Agと Bi原子が結晶の z方
向に凹凸を持つ配置をとることから，面内ポテンシャルに勾配が生じ，その結
果，面直成分が誘起されたと解釈されている[19,20]。また，Si(111)の上に Tl を
1 層積んだ Tl/Si(111)では，ブリルアンゾーンの各対称点の対称性によっては，
面直成分が生じると結論されている[23]。Bi は，BL 構造により試料 z方向に凹
凸を持つこと，また，Tlの例と類似して C3対称性のΚ点方向で面直スピンが観
測されたことから，これらと同様な起源で面直成分が発現したと考えられる。
また，この対称性の議論から，C2 対称性のΓ−Μ軸でスピンが縮退することが
考えられるので，Γ−Μ軸でスピンの向きが反転することも説明できる。面直
成分が誘起される別の可能性として，トポロジカル絶縁体との関連性も挙げら
れる。最近，トポロジカル絶縁体でも，今回の Biの結果と類似した面直方向の
スピン構造が議論されており[26-28]，特に，Bi2Te3ではフェルミ面が円形から歪
んだことにより，面直方向のスピンが発現することが指摘されている(ワーピン
グ効果)[26,28]。Bi自体はトポロジカル絶縁体ではないが，多くのトポロジカル
絶縁体の構成物質となっていること，また非常に異方的なフェルミ面を示すこ
とから，ワーピング効果が面直スピンの発現に何らかの寄与を与えていること
が推測される。一方で，今回の実験で得られた Biの面直方向のスピン偏極率の
大きさは，最大で|Pz| ~0.7(70%)と，これまでに報告されている例と比較しても非
常に大きい。同じラシュバ表面である Au(111)ではわずか数%，巨大ラシュバ物
質と呼ばれている Bi/Ag(111)でも 10%程度の偏極率しか持たないことが計算さ
れている[7,21]。また，トポロジカル絶縁体 Bi2Te3でも実験では 10%程度の偏極
率しか観測されていない[28,29]。今後，面内スピンの非対称性や巨大な面直スピ
ンが発現する起源を解明するためには，様々な系において詳細なスピン分解実
験および理論計算が必要であり，これらを包括的に議論することが重要である。 
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4.5 まとめ 
 
本研究では，異方的なラシュバ効果を示す Biにおける表面バンドの詳細なス
ピン構造を決定することを目的として，Si(111)基板上に作成した Bi薄膜につい
て，波数を精密に指定した高分解能スピン分解光電子分光実験を行った。本研
究で行ったことおよび明らかにしたことを以下にまとめる。 
(1)    スピン分解測定に用いる Bi薄膜試料の作成を行った。試料は，オリフラの
向きを基準にして，任意の方向で切り出しを行った。作成した試料は，3回対
称性を示す LEEDスポットおよび ARPES強度プロットを観測し，シングルド
メインの高品質な試料が作成できていると結論した。 
(2)   Γ−Μ 方向に細長く伸びる Bi の表面バンド(S2)について高分解能スピン分
解 ARPES測定を行った。その結果，S2バンドの面内方向のスピン構造は，ス
ピンの方向は一般的なラシュバ効果からの予測に従うものの，スピン偏極率
の大きさについては，Γ点を挟んだ二つの S2面で非対称であることを明らか
にした。さらに，通常のラシュバ効果とは異なり，面直方向にも非常に大き
なスピン偏極率をもつこと，そのスピンの向きがΓ−Μ軸で反転することを
明らかにした。 
(3)    これらの異方的なラシュバ効果の詳細な起源については，スピン構造が 3
回対称性を示すことから，同じく 3 回対称性を示す結晶構造の対称性に関連
している可能性が考えられる。今後，異方的なバンド分散を示すラシュバ系
物質について，様々な系で詳細なスピン分解測定を行い，包括的な議論を行
うことが課題として挙げられる。 
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第 5章 
Bi/Si(111)薄膜の界面ラシュバ効果 
 
5.1 研究背景 
 
ここまで，Si(111)上に作成した 40BL の Bi 薄膜について，ラシュバ効果によ
ってスピン分裂したバンドが作る，Γ 点近傍のスピン構造(第 3 章)やホール面
の異方的なスピン構造(第 4章)を明らかにしたが，本章ではΜ点周辺でのスピ
ン構造に着目する。Γ点と同じく，ブリルアンゾーンの対称点であるΜ点では，
そのバンド構造の詳細が明らかになっておらず，Bi(111)におけるラシュバ効果
の全容は議論できていない。Μ点における未解明な点の一つは，フェルミ面を
形成する電子バンドの起源である。図 5.1(a)に示すように，Μ点の電子バンド
は，理論・実験ともにΓ点の電子バンドと同じくスピン偏極したバンドである
と考えられるが[1,2]，Μ点近傍にはバルクバンドも存在しており，電子バンド
の詳細な起源については不明である。また，Μ点周辺におけるスピン分解
ARPES 測定も報告されてはいるが，電子バンドにおける光電子スペクトルの絶
対強度自体が弱いことに加え，スピン分解測定の分解能の低さからスピン構造
を詳細に議論することができていない(図 5.1(b))[2]。 
さらに，他にも未解明な点として，Μ点でのバンドギャップの存在が挙げら
れる。一般的に，ラシュバ効果によってスピン分裂するバンドは，図 5.2(a)の理
論計算で示されるように，対称点でのみスピン縮退する[1]。Bi(111)の場合，Γ
点では縮退点がバルクバンドの射影内にあるため直接確認はできないが，バン
ドの形状や，似たバンド構造をもつ Sb(111)との比較[2]から，Γ 点ではスピン
が縮退していると考えられる。しかし，ラシュバ効果によりスピン分裂した表
面バンドのうち，ホール面を形成するバンドについては，図 5.2(b)に示す先行研
究および本研究(図 4.7)ともに，Μ点に向かうにつれてバルクバンドと連続的に
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つながり，最終的には量子井戸構造の一部となり，フェルミ準位近傍の電子面
との間にはエネルギーギャップが存在していることがわかる[3,4]。また，この量
子井戸構造は，薄膜の厚さ(膜厚)によって電子バンドのエネルギー位置や間隔が
大きく異なるものの，どの膜厚でも表面バンドと連続的につながっていること
がわかる。一方で，Μ点付近におけるフェルミ準位近傍の電子バンドの構造は，
膜厚の違いによる差がほとんど見られず，電子バンドと量子井戸構造のエネル
ギー差が膜厚によって大きく異なっている。しかし，このように電子構造が膜
厚によって大きく変化するにも拘らず，そのスピン構造の膜厚依存性について
は明らかにされていない。また，第 4 章で述べたホール面におけるスピン分解
ARPES測定では，ほぼバルクと考えることができる厚さ 40 BL(~160 Å)の試料を
用いたため，Si 基板の影響をあまり考える必要はなかったが，薄膜になれば，
基板との関係性や結晶の成長状態も考慮しなければならないが，これらについ
てもその詳細はわかっていない。 
 
図 5.1 Bi/Si(111)薄膜のΓ−Μ方向におけるスピン構造の(a)理論計算および
(b)スピン分解光電子分光による実験結果[2]。赤シンボルが面内アップスピン
を，青シンボルがダウンスピンを表している。 
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5.2 研究の目的 
 
本研究では，Si(111)基板上に作成した Bi薄膜の高分解能スピン分解光電子分
光を行い，Μ点周辺におけるバンドのスピン構造を明らかにすることを目的と
する。特に，Μ点では膜厚によって電子構造が大きく変化することから，複数
の膜厚で作成した試料について測定を行い，スピン構造の膜厚依存性を明らか
にする。 
 
 
図 5.2 (a)Bi(111)における表面バンドの理論計算[1]。赤線がスピン軌道相互
作用を取り入れた計算で，スピン分裂した状態を示す。(b)膜厚の違いによる
電子構造の変化[3]。 
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5.3 実験結果と考察 
 
実験結果の前に，測定に使用した Bi(111)薄膜試料について述べる。試料の作
成方法は第 4章と同じく，通電加熱法により得た Si(111)-7×7清浄表面の上に，
室温で Biを蒸着，150 ℃でアニールすることで作成した。本研究では，膜厚を
変化させた試料で測定を行ったが，基板となる Siは同一のものを使用し，各膜
厚における測定が終了するごとに，Si基板のフラッシュ・アニール処理を行い，
再度 Biを蒸着することで別の厚さの試料を得ている。膜厚の制御は，水晶発振
式膜厚計により蒸着レート(~0.09 Å/s)を確認し，蒸着時間を制御することで蒸着
量を調整した。最終的な膜の厚さは，実験により決定したΜ点での量子井戸準
位の位置および準位間の間隔とバンド計算を比較することで決定した。バンド
構造を実験と理論で比較するため，大阪大学の小口多美夫先生にスピン軌道相
互作用を取り入れた系において密度汎関数理論(DFT)を用いた第一原理バンド
計算を行って頂いた。また，バンド計算における薄膜の状態は上下を真空で挟
まれた free-standingで周期的なスラブ構造を仮定している。詳しくは後述するが，
蒸着レートおよび蒸着時間から見積もった膜厚の値は，ほぼ正確に制御できて
いることを ARPES 測定およびバンド計算から確認している。作成した試料は，
LEEDにより品質を確認した後，in-situでスピン分解 ARPES測定を行った。 
角度分解およびスピン分解光電子分光測定は，励起光源に Xe I(8.437 eV)を用
いて行った。第 4 章で述べたように，Μ 点の電子バンドを含めた Bi の表面バ
ンドは 3回対称の光電子強度をもつが，本研究では光電子強度の強いΜ点側で
測定を行った。また，Μ点(kx = 0.8 Å-1)に対応する角度は低エネルギーの Xe励
起光では測定範囲の限界に近い角度(~60 °)であるため，第 2ブリルアンゾーンま
で網羅しようとすると He 励起光の方が適していると思われるが，He 励起光で
はΜ点周辺でのみ光電子強度が激減することが明らかになったことから，本研
究では Xe励起光を選択した。フェルミ準位極近傍に位置しているΜ点の電子
バンドの起源およびスピン構造をより詳細に議論するには，非占有状態の電子
第 5章 Bi/Si(111)薄膜の界面ラシュバ効果 
93 
構造も重要であることから，スピン分解 ARPES測定は室温(300 K)で測定した。
室温では，フェルミ分布関数による温度の効果が顕著であるため，フェルミ端
の落ち込みが緩やかであり，フェルミ準位より上のエネルギー領域をより観測
しやすいためである。一方で，正確な膜厚を決定するには量子井戸準位の間隔
を精密に決定する必要があるが，微細な構造をもつ量子井戸準位は室温ではそ
の詳細を明確には決定できないため，スピン分解 ARPES後に試料を 30 Kに冷
却してから量子井戸準位のエネルギー位置を精密に決定した。エネルギーおよ
び角度分解能は，通常の角度分解測定でそれぞれ 6 meV，0.3°，スピン分解測定
でそれぞれ 40 meV，3°に設定した。 
はじめに，Μ 点近傍の電子構造の起源を明らかにするため，図 5.3(a)のフェ
ルミ面内に示した A-Cの波数でスピン分解 ARPESを行った。測定試料の膜厚は
40 BLで，波数 BがΜ点に対応している。波数 Aと Cは，Μ点を中心に同じ
波数だけ B から離れている。図 5.3(b)は，室温で測定した波数 B のΜ−Κ方向
のバンド分散である。S3面を形成する電子バンドは EB ~ 30 meVに底を持ち，高
結合エネルギー側には，量子井戸準位によるホールバンドが観測されている。
両者のバンド間には，明確なエネルギーギャップがあることが確認できる。こ
の S3バンドがラシュバ効果によりスピン分裂した表面バンドであれば，図 5.3(a)
内に示した矢印のように，Aではダウンスピンを，Cではアップスピンをもち，
縮退点である B では，特定のスピン方向を示さないと考えられる。各波数で測
定した面内(y)方向のスピン分解スペクトルを図 5.3(c)に示す。測定波数は，図
5.3(b)中の白影部の積分値である。どのスペクトルにおいても，2 種類のピーク
構造が観測されているが，フェルミ準位に近いピークが S3バンドによるもので
ある。それぞれのスピン構造に着目すると，Cではアップスピン(赤スペクトル)
が強く検出されているが，その強度は B では大きく抑制され，A ではダウンス
ピン(青スペクトル)が優勢になっていることがわかる。この結果は，ラシュバ効
果により予測されるスピン方向と定性的に一致しており，S3 バンドがラシュバ
効果によりスピン分裂した表面バンドであることを示している。 
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図 5.3 (a)Bi薄膜(40 BL)のフェルミ面と(b)波数 Bで測定したフェルミ準位近
傍のΜ−Κ 方向のバンド分散。(c)波数 A-C で測定したスピン分解スペクト
ル(上段)とスピン偏極率(下段)。 
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ここで，EB > 0.1 eVのスロープ状の構造に着目する。この構造は，図 5.3(b)
のホールバンドに対応しているが，これは表面バンドと連続的につながった量
子井戸準位の一部である[3]。通常，バルクバンドはスピン偏極しないが，バル
クバンド由来である量子井戸準位においても，A，Cにおいてスピン偏極率が観
測された。その方向について詳細に見ると，S3バンドとは逆に A でアップ，C
でダウンスピンを示すことがわかった。また，Μ点である Bでは，S3と同様に
スピン偏極率が観測されなかった。この量子井戸準位のスピン構造発現の起源
について考えられる可能性の一つに，表面バンドと量子井戸準位の混成の影響
が挙げられる。本実験で得られた量子井戸準位のスピン偏極は，ラシュバ効果
によりスピン偏極した S2バンドと同じ方向を示しており，この S2バンドと量子
井戸準位が混成したことで，S2 バンドのスピン構造を反映したと考えられる。
この可能性は，スピン分裂したバンドがΜ点で縮退せずに，ギャップが開いた
ことの原因としても解釈できる[2,5]。もう一つの可能性として，バルクバンド自
体がスピン偏極している可能性がある。これは，バルク Bi単結晶の例で報告さ
れており，表面近傍のバルク状態は表面の影響を受けやすく，表面のバリアに
よって波動関数が反射されることで，始状態がスピン偏極するというものであ
る[6]。本研究の結果のみからは明確な結論は得られないが，これらの寄与によ
って量子井戸準位にもスピン偏極が生じたと考えられる。なお，図には示して
いないが，本実験では面直(z)方向のスピンも測定しており，どの波数でもスピ
ン偏極率がないことを確認している。また，本章で示す全ての測定について同
様な結果を得ているため，以後面直方向のスピンについては議論しない。 
次に，スピン偏極率の膜厚依存性を明らかにするため，様々な膜厚の試料を
用いて比較実験を行った。実験には，40, 20, 15, 10, 8 BLの計 5種類の試料を用
い，スピン偏極率の比較を行った。図 5.4(a)は，各膜厚で測定したΜ−Κ方向(B)
のバンド分散(左)とΜ点の EDC(右)を示しているが，どの膜厚でも，量子井戸
準位による周期的な振動構造が観測されている。図 5.4(a)中の白い矢印は，Μ
点での量子井戸準位のピーク位置を示しているが，膜の厚さが薄くなるにつれ
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て，量子井戸の最も高い準位は高結合エネルギー側にシフトし，また準位間の
間隔が広くなっていることがわかる。一方で，S3 バンドの底のエネルギー位置
は，膜厚によらずほぼ一定である。ここで，Μ点において，フェルミ準位に最
も近い量子井戸準位と S3バンドの底のエネルギー間をギャップ(Egap)と定義する。
図 5.4(b)は，膜厚とギャップの関係性を示したもので，両者は非常に良い対応を
示しており，膜厚をほぼ正確に制御した試料作成ができていることがわかる。
また，今回用いた第一原理計算では free-standing な Bi を仮定しているが，実験
結果との良い対応から，実際の試料でもBiが free-standingであると考えられる。 
スピン分解測定は，スピン偏極率が明確に観測できる波数 C で行った。各膜
厚におけるスピン分解スペクトルを図 5.4(c)に示す。どのスペクトルも，EB ~0.1
を谷として，フェルミ準位近傍の S3バンドによるピークと，高結合エネルギー
側の量子井戸準位(またはその裾)によるスロープ構造が観測されたが，本研究で
は，S3 バンドのスピン偏極率に着目する。一般的に，ラシュバ効果による電子
構造は，表面に特有の現象であるため，スピン分裂したバンドの偏極率は膜の
厚さには影響を受けないと期待される。しかし，実験の結果，S3 バンドのスピ
ン偏極率は，明らかに膜厚に依存して変化していることがわかった。スピン偏
極率の膜厚との関連性をより詳細に見ると，40-10 BL では，どのスペクトルも
S3 バンドでアップスピンが観測されているが，膜厚が薄くなるにつれてアップ
スピンの強度比も弱くなり，8 BLの試料では，スピン分解スペクトルにほとん
ど差が見られない。このことは，薄膜になるほどスピン偏極率が減少すること
を示しており，実際，40 BLでは~0.7ほどあった偏極率が，8 BLではほぼ消失
していることがわかる。この傾向は，S3 バンドのみで観測され，ダウンのスピ
ン偏極率を示す量子井戸準位では観測されていないことから，偏極率の膜厚依
存性は表面のラシュバ状態に特有の現象であると考えられる。 
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図 5.5は，実験により決定した膜厚お
よび Egapと S3バンドの偏極率の関係を
定量的に表したものである。偏極率 P
は実験から得られた値の最大値をプロ
ットしているが，図から明らかなよう
に，S3 バンドのスピン偏極率は，膜厚
が薄いほど，また，Egapが大きいほど小
さいことがわかる。さらに，40 BL(Egap 
= 100 meV)では P = 0.7 ± 0.1，8 BL(Egap 
= 320 meV)では P = 0.05 ± 0.1と，定量
的に議論することも可能であり，このことは，膜厚を制御することで任意にス
ピン偏極率を調整できることを示している。 
以上の結果から，表面バンドにおけるスピン偏極率の膜厚依存性の起源につ
いて考察する。Si 上に作成した Bi 薄膜の場合，走査型トンネル顕微鏡(STM)や
電子線回折実験から，Si基板と Bi薄膜の間には wetting-layer(濡れ層)と呼ばれる
無秩序な相が存在することが知られており，このため，Biと Siの結合は非常に
弱く，Bi 薄膜はほぼ free-standing な状態で存在していると考えられる[7-9]。こ
のような場合，Biと Siの界面は，真空によって空間反転対称性が破れた「表面」
と同じように，界面によって空間反
転対称性が破れた「もう一つの表面
(裏面 )」と考えることができる
[2,10,11]。従って，裏面においても，
表面と同様にラシュバ効果がおき
ると考えられるが，表面と裏面の対
称性を考慮すると，各面におけるス
ピン方向は，図 5.6のように逆向き
となる。バルク試料のように膜厚が
 
図 5.6 Bi/Si(111)薄膜の表面および界面
におけるスピン構造の概念図 
 
図 5.5 膜厚および Egapとスピン偏極
率の関係 
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十分に厚い場合は，表面と界面のラシュバ状態はそれぞれ独立しており，二つ
の状態の波動関数は混成しない。しかし，膜厚が薄くなると，二つのラシュバ
状態の波動関数が重なって混成するため，アップスピンとダウンスピンの状態
が混成し，その結果，十分薄い膜ではこの混成効果が強くなり，観測される偏
極率が非常に小さくなると考えられる。また，薄い膜ほどΜ点でのギャップサ
イズ(Egap)が大きくなることも，混成効果の強さと対応していると考えられる[10]。 
図 5.6のようなスピン構造をもつ場合，光電子の脱出長(λ)が有限の値をもつこ
とから，表面と裏面の波動関数が混成せずとも，薄膜でスピン偏極率が減少す
る可能性が考えられる。今回の実験で用いた Xe Iでは，λ ~ 20-40 Å[12]であるが，
本実験における最も薄い 8 BLの試料の厚さは~30 Åであるため，表面と裏面の
逆向きのスピンを同時に検出した結果，見かけの偏極率が減少したと考えられ
る。しかし，脱出長は距離によって指数関数で減少するため，表面のスピンの
方が検出しやすく，仮に表面，裏面でそれぞれ 100 %の偏極率を持っていたとし
ても，8 BLで予測される偏極率は 0.4~0.65と計算されるため，この可能性だけ
では実験結果を説明できない。従って，スピン偏極率の減少には，波動関数の
混成自体が重要であると考えられる。また，今回の測定では，20 BL(~80 Å)のス
ピン偏極率の減少が見られることから，表面の波動関数の減衰長は少なくとも
~80 Åと見積もれる。現段階では，このような大きな減衰長の起源は不明である
が，同じような減衰長はトポロジカル絶縁体 Bi2Se3薄膜で報告されている[10]。
Bi2Se3薄膜の ARPES 実験では，~60 Å で混成効果によるギャップが観測されて
おり，本研究の結果と良く対応していることから，スピンに依存した表面状態
を議論するには，厚さなどの有限の大きさによる効果を考慮する必要がある。 
本研究では，Biと Siの界面でもラシュバ効果が存在することが明らかになっ
た。ラシュバ効果は，電流によってスピン流を生成・制御することができるた
め，スピントロニクスへの応用が期待されている。応用化を考えた場合，不安
定な表面よりも界面の方が適しているが，これまでに界面で報告されているラ
シュバ効果は半導体ヘテロ接合[13]によるものが主であった。Bi/Si 界面のラシ
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ュバ効果は，半導体ヘテロ接合界面よりも 1 桁ほど大きいスピン分裂幅をもつ
ことから[14]，より容易にスピン流の制御が可能になると考えられる。また，こ
れまで議論が難しいとされてきた界面物性の実態を解明する方法の一つとして，
スピン分解光電子分光が有効であることがわかったことで，今後，この方法を
用いてラシュバ効果を含めた界面のスピン構造の研究が進むことが期待される。 
 
5.4 まとめ 
 
本研究では，Si 基板上に作成した Bi 薄膜のラシュバ効果について，Μ 点周
辺における表面バンドのスピン構造とその膜厚依存性を明らかにすることを目
的として，複数の膜厚で作成した試料において高分解能スピン分解光電子分光
を行った。本研究で行ったことおよび明らかにしたことを以下にまとめる。 
(1)  Μ 点を中心に長く伸びた Bi の S3バンドおよびホール型の分散を示す量子
井戸準位について，高分解能スピン分解 ARPES測定を行った。その結果，S3
バンドではラシュバ効果に従う面内方向のスピン偏極率を観測し，S3 バンド
が表面由来のバンドであることを明らかにした。また，量子井戸準位でもス
ピン偏極率を観測し，その方向は S3バンドとは逆向きであることがわかった。 
(2)    スピン偏極率の膜厚依存性を明らかにするため，膜厚によって電子構造が
大きく変化するΜ点付近の波数において，8-40 BLの 5種類の試料でスピン
分解測定を行った。その結果，S3 バンドのスピン偏極率は，膜の厚さが薄く
なるにつれて減少し，8 BLではほとんどスピン偏極率が観測されないことを
明らかにした。この傾向は量子井戸準位では観測されず，表面の電子状態に
特有な現象であることがわかった。 
(3)    薄膜におけるスピン偏極率の減少の起源については，Bi薄膜の表面と裏面
における波動関数の混成効果が考えられる。Bi 薄膜は，wetting layer により
Si基板から free-standingで存在しており，Si基板と Bi薄膜の界面(裏面)では，
表面と同じ構造をもち，スピンの方向だけ反転した状態が考えられるため，
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二つの状態の波動関数が混成することでスピン偏極率が減少したと考えられ
る。薄膜領域では，界面の影響も重要となることから，今後の課題として，
Bi だけではなく他のラシュバ系物質についても同様な測定を行い，界面状態
が与える効果について明らかにすることが挙げられる。 
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第 6章 
総括 
 
本研究では，電子スピン検出の困難を克服し，物質の電子状態をエネルギー
と運動量，さらにスピンにまで分解して決定するため，高効率な小型モット検
出器を備えた高分解能スピン分解光電子分光装置の建設を行った。建設した装
置を用いて，2 次元ラシュバ効果を示す Bi 薄膜についてスピン分解光電子分光
を行い，スピン構造の波数依存性および膜厚依存性を明らかにした。以下に本
研究をまとめる。 
 
1. 超高分解能スピン分解光電子分光装置の建設 
(1)  高効率の小型モット検出器を新たに製作した。電子スピンの検出効率
を高めるため，大きな立体角(30°)で電子を取り込むことのできるフォー
カス電極の作成と Au 薄膜ターゲットの大面積化・平坦化を行った結果，
電子散乱効率 2.3×10-2を達成した。高電圧を印加するモット検出器で発生
した放電問題について様々な対策を行うことで，25 kV印加時のノイズレ
ベル 0.1 cps を達成した。また，電子の軌道を 90°傾ける電子偏向器の設
置・調整を行い電子エネルギー分析器とモット検出器に接続することで，
3 次元的なスピン成分を決定することを可能にした。さらに，通常の
ARPES 測定システムとスピン検出を両立するため，電子エネルギー分析
器における MCPの位置を従来よりも 1 cm内球側にずらし，空いたスペ
ースにモット検出器へと繋がる電子取り込み口を配置することで，MCP
による ARPES測定とモット検出器によるスピン分解測定を実現した。 
(2)  装置全体の性能を高めるため，装置の真空度の向上や地磁気の遮蔽な
どを行った。また，薄膜や単結晶試料表面においてスピン分解光電子分
光測定を行うため，試料表面作成・評価槽を建設し，スピン分解光電子
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分光装置に接続することで，作成した Bi 薄膜を大気に曝す事なく in-situ
で ARPES測定できるシステムを構築した。 
(3)  建設した装置の性能評価を行った。蒸着した Au多結晶薄膜を用いた測
定により，モット検出器におけるスピン分解測定時のエネルギー分解能
として 8 meVを達成した。また，MCPによる通常の角度分解測定時のエ
ネルギー分解能は 0.9 meVを達成した。さらに，2次元ラシュバ効果を示
す Au(111)単結晶表面を用いた測定により，装置の有効 Sherman 関数を
Seff = 0.07と決定した。 
 
2. スピン分解光電子分光による Bi/Si(111)薄膜のラシュバ効果の解明 
(1)  測定に用いる高品質 Bi薄膜試料の作成を行った。単結晶試料は Si(111)
基板上に Biを蒸着することで作成し，蒸着時間の調整から膜厚を任意に
制御することに成功した。作成した Bi薄膜は，LEEDおよび ARPES測定
により，その単結晶性および高品質性を確認した。 
(2)  Bi 薄膜の異方的なフェルミ面上のスピン構造の波数依存性を明らかに
するため，Γ−Μ方向に細長く伸びる表面バンド(S2)について高分解能ス
ピン分解 ARPES 測定を行った。その結果，S2バンドのスピンの方向は，
一般的なラシュバ効果から予測されるスピン構造とは異なり，スピン偏
極率の大きさがΓ点を挟んだ二つの S2面で非対称であること，また，面
直方向にも非常に大きなスピン偏極率をもち，そのスピンの向きが
Γ−Μ軸で反転することを明らかにした。この結果から，Biの複雑なラ
シュバ効果の詳細な起源は，結晶構造の対称性に関連していることを示
唆した。 
(3)  Bi薄膜のΜ点近傍のスピン構造を明らかにするため，S3電子バンドに
おける高分解能スピン分解 ARPES測定を行った。その結果，ラシュバ効
果から予測されるスピン偏極率を観測し，S3 バンドが表面由来のバンド
であることを明らかにした。また，スピン偏極率の膜厚依存性を明らか
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にするため，8-40 BLの試料でスピン分解測定を行った結果，スピン偏極
率は，膜厚が薄くなるにつれて減少し，8 BLではほとんどスピン偏極率
が観測されないことを明らかにした。このことから，Si 基板上に作成し
た Bi薄膜では，その表面だけではなく Si基板との界面(裏面)でもラシュ
バ効果が起きていると結論した。裏面のラシュバ効果は，結晶の対称性
から表面とはスピンの方向が逆転していると考えられ，二つの状態の波
動関数が混成しやすい薄膜ほどスピン偏極率が減少したと結論した。 
 
3. 今後の展望 
本研究では，高効率なモット検出器により従来のスピン分解光電子分光装置
よりも 1 桁以上も高いエネルギー分解能を達成したことで，物性の起源に関わ
るフェルミ準位近傍の電子構造の微細なスピン構造を測定が可能になった。今
後，建設した装置を用いて，波数によってスピン偏極率やスピンの方向が大き
く変化するラシュバ系物質やトポロジカル絶縁体に加えて，強磁性やハーフメ
タルなどについても，そのスピン物性を明らかにするために高分解能スピン分
解 ARPES を行い，その物性発現の起源およびメカニズムを解明したい。また，
本研究では，Bi の薄膜や界面における電子構造の解明を行ったが，一般にラシ
ュバ系では試料作成や観測の難しさから薄膜や界面の状態はバルク試料に比べ
て未解明な点が多い。特に近年，省エネルギーデバイスとしてラシュバ効果な
どを利用したスピントロニクスの開発が精力的に行われているが，バルクより
も薄膜が，また表面よりも界面が，デバイスへの応用に適していると考えられ
ることから，これらの状態におけるスピン物性の解明が非常に重要である。今
後は，Bi 薄膜のみならず，特異なスピン物性を示す様々な系で薄膜や界面にお
けるスピンを含めた電子構造を明らかにしたい。また，物性研究と並行して，
電子スピン構造の直接決定および新しいスピン物性の発見に向けて，装置のさ
らなる高性能化にも努めたい。 
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